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Émission de champ assistée par laser
femtoseconde d’une boîte quantique
Resumé :
Cette thèse concerne l’étude et le contrôle de l’émission électronique d’une boîte quan-
tique unique, attachée à une pointe nanométrique et irradiée par un laser femtoseconde.
Nous avons mis en place un système expérimental complet sous ultra vide (UHV) per-
mettant d’exciter par laser et d’analyser l’émission électronique. Nous utilisons un laser
femtoseconde dont on minimise la durée d’impulsion et le rayon à l’emplacement de
l’échantillon (14 fs de durée d’impulsion et 5 μm de largeur spatiale), et dont on contrôle
la puissance et la polarisation. Nous taillons des fils de tungstène avec une réaction élec-
trochimique afin d’obtenir des pointes extrêmement fines d’environ 13 nm de rayon, et
sur lesquelles nous faisons croître des boîtes quantiques d’environ 1 nm de rayon. Dans la
chambre UHV, des moteurs nous permettent de positionner l’échantillon au point de fo-
calisation du laser. Un analyseur à retard de champ ainsi que des galettes de microcanaux
(MCP) et un écran de phosphore pour l’imagerie nous permettent d’analyser l’émission
électronique.
Les résultats obtenus avec la pointe de tungstène nous permettent d’étudier les dif-
férents régimes d’émission électronique : champ DC sans laser, champ DC avec laser
ou sans champ DC avec laser. Avec l’utilisation du laser femtoseconde, nous avons ob-
servé pour la première fois la photoémission assistée par émission de champ d’une boîte
quantique unique. Avec la boîte quantique, les électrons sont filtrés en énergie en passant
par effet tunnel résonant à travers ses niveaux discrets d’énergie. De plus, la variation du
champ électrique DC appliquée sur la boîte quantique implique un déplacement de ces
niveaux discrets d’énergie, permettant ainsi de contrôler l’énergie des électrons émis. Les
impulsions électroniques de cette source d’électrons sont :
- ultralocalisées grâce à l’amplification de champ au niveau de la boîte quantique.
- ultracourtes car déclenchées par les impulsions du laser femtoseconde.
- filtrées de façon contrôlable en énergie par déplacement des niveaux discrets d’énergie
en variant le champ électrique DC appliqué.
Mots-clés :
Boîte quantique, émission de champ, photoémission, nanosciences, laser femtose-
conde.
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Femtosecond laser assisted field
emission from a single quantum dot
Abstract :
This thesis concerns the study and control of electron emission froma single quantum
dot attached to a nanometer sized tip and irradiated by a femtosecond laser. A complete
ultrahigh vacuum (UHV) setup has been constructed to laser stimulate and analyse elec-
tron emission. A femtosecond laser is used with a minimum pulse duration and width at
the sample’s location (14 fs of pulse duration, 5 μm focal spot), and with a tunable power
and polarisation. Wires of tungsten have been etched by an electrochemical reaction to
produce very sharp tips of about 13 nm radius on which 1 nm quantum dots are grown in-
situ. In the UHV chamber a 3D motors allow us to adjust the position of the tip apex into
the laser focal spot. An in-situ retarding field analyser and a microchannel plate (MCP)
with phosphor screen for imaging are used to analyse the electronic emission.
The results obtained with the tungsten tip allows the study of several regimes of elec-
tronic emission : DC field with no laser, DC field with laser and no DC field with laser.
With the use of the femtosecond laser, we observed for the first time photoassisted field
emission from an individual quantum dot. With the quantum dot the emitted electrons
are filtered in energy by passing through the discrete energy levels by resonant tunnelling.
Also the variation of the DC electric field applied to the quantum dot induces shifts of the
discrete energy levels thus allowing the control of the energy of the emitted electrons. The
electron pulses from this electron source are :
- extremely localised due to the amplification of the electric field above the quantum dot.
- extremely short because the emission is triggered by the femtosecond laser pulses.
- tunably filtered in energy by shifting the discrete energy levels using the variation of the
DC applied electric field.
Keywords :
Quantum dot, field emission, photoemission, nanosciences, femtosecond laser.
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Introduction générale
Le domaine de la physique correspondant à l’irradiation d’une pointe en métal avec
un laser femtoseconde a débuté il y a maintenant plus de 10 ans [1][2][3] par la fusion de
deux autres domaines : l’émission de champ des pointes et la physique de champ fort.
Ces travaux ouvrent la voie vers la compréhension et le contrôle de la dynamique des
électrons à des échelles de temps ultracourtes.
Suite à la fondation de l’Institut Lumière Matière (ILM) en 2013, une collaboration sur
ce sujet a vu le jour entre deux équipes issues de ces deux domaines :
- l’équipe PNEC est spécialisée en physique des nanostructures et en émission de champ,
et notamment dans la fabrication de pointes de tungstène extrêmement fines et dans la
croissance ou déposition de nano-objets sur ces pointes.
- L’équipe DYNAMO est spécialisée en dynamique multi-échelles des édifices molécu-
laires, et notamment en physique attoseconde, dynamique ultrarapide et effets haute-
ments non-linéaires.
L’association des connaissances, compétences, ainsi que du matériel de ces deux équipes
a permis de développer un système expérimental complet lors de ma thèse, et d’obtenir
des résultats nouveaux, sur l’émission électronique d’une boîte quantique isolée sur une
pointe nanométrique et irradiée par des impulsions laser femtosecondes.
Afin de comprendre ce sujet, il est nécessaire de connaître l’évolution du domaine de
l’émission de champ, de celui de la physique de champ fort, ainsi que de leur fusion. L’état
de l’art qui va suivre a été largement inspiré par la review de Krüger de 2018 [4].
D’un côté, depuis près d’un siècle, les pointes de métal sont utilisées comme source
d’électrons pour diverses applications. Un faisceau d’électrons extrêmement cohérent
peut être généré lorsqu’un champ électrique continu et négatif très intense est appliqué
sur la pointe. Ce phénomène se nomme émission de champ (EC) et a été découvert par
R.W. Wood en 1897 [5]. Grâce à l’exaltation du champ électrique au bout de la pointe, la
barrière de potentiel change et les électrons peuvent passer du métal vers le vide en la tra-
versant par effet tunnel. Ce phénomène physique nécessite un champ électrique continu
de plus de 1 V/nm pour observer un courant d’électrons mesurable. De plus, il permet
d’obtenir un faisceau d’électrons particulièrement lumineux et cohérent, c’est pourquoi
il est très souvent utilisé pour la microscopie électronique à haute résolution, même si
de nos jours, malgré leur performance légèrement inférieure, les sources à effet Schottky
sont préférées pour leur facilité d’utilisation [6].
De l’autre côté, l’émission d’électrons venant d’un matériau excité par la lumière a
été étudié depuis plus d’un siècle, même avant l’explication de l’effet photoélectrique par
Einstein en 1905 [7], qui lui a d’ailleurs valu un prix Nobel. Puis, la physique de champ
fort débute avec la découverte de la photoémission non linéaire et notamment les deux
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processus équivalents d’ionisation au-dessus du seuil pour les atomes (above-threshold
ionization ATI) et de photoémission au-dessus du seuil pour les solides (above-threshold
photoemission ATP) où la matière absorbe l’énergie d’un nombre de photons supérieur à
celui qui est nécessaire pour émettre des électrons dans le vide.
Théoriquement, cette physique a été décrite par Keldysh dans les atomes en 1965
[8] par la résolution de l’équation de Shrödinger d’un atome hydrogénoïde soumis à un
champ électrique alternatif. Dans la même année, la méthode de Keldysh a été appliquée
pour les métaux par Bunkin et Fedorov [9]. Dans ces travaux, il a été démontré qu’il existe
deuxcas limites d’émission électronique en champ fort correspondant à l’émission mul-
tiphotonique dans les hautes fréquences et à l’émission de champ DC dans les basses
fréquences (aussi appelé effet tunnel optique). Plus tard à la fin des années 80, la décou-
verte de la génération de hautes harmoniques (high harmonic generation HHG) dans des
gaz atomiques [10][11] a mené à la création du modèle de recollision [12], aussi appelé
"three steps model", et qui montre que lors de l’excitation d’un atome avec une très forte
intensité lumineuse, un électron ionisé par effet tunnel est ensuite accéléré par le champ
électrique oscillant du laser, puis a une faible probabilité (environ 10−7 pour les atomes)
de revenir vers le cœur atomique et de se recombiner à l’atome. Cette recombinaison
peut engendrer la génération de hautes harmoniques (HHG) [13]. Si il n’y a pas de recom-
binaison, la recollision de l’électron à l’atome peut mener à l’émission de deux électrons
corrélés par rediffusion inélastique ou à l’émission d’électrons de hautes énergies par re-
diffusion élastique. C’est cette dernière qui est responsable des pics d’émission multi-
photonique de hautes énergies dans les ATI [14][15] et du plateau d’électrons de hautes
énergies dans les ATP [16][17].
Expérimentalement, l’invention du laser en 1960 par Theodore Maiman a mené à la
découverte d’effets non-linéaires comme la génération d’harmonique, en commençant
par la génération de seconde harmonique observée pour la première fois dans un cristal
de quartz en 1961 [18]. La photoémission non linéaire a débuté avec la photoémission à
deux photons, observée pour la première fois en 1964 dans un semiconducteur [19], et un
peu plus tard dans la même année dans un métal [20]. Il a été mis en évidence que le pro-
cessus de photoémissionnon linéaire est dominépar l’émission thermoïonique lorsque la
durée des impulsions laser est trop longue, et que réduire cette durée permet de voir plus
clairement les effets non linéaires[21]. C’est pourquoi, Farkas et ses collègues ont travaillé
en 1971 sur la photoémission non linéaire d’ordres élevés avec des lasers picosecondes
[22][23][24], se référant aux travaux théoriques de Keldysh et de Bunkin et Fedorov de
1965 [8][9]. Les ATI ont été observé pour la première fois en 1979 sur des atomes [25][26],
où plusieurs ordres de photons pouvaient être identifiés dans les spectres de photoioni-
sation au-dessus de la barrière de potentiel. Un déplacement des pics d’émission multi-
photonique dans les spectres d’énergie des électrons, dû au champ électrique oscillant
du laser, et en particulier à l’effet AC Stark et au rôle du potentiel ponderomotif, a été ob-
servé et compris quelques années plus tard [27][28][29]. Approximativement 10 ans après
les premiers spectres ATI, leur homologue dans les solides, les ATP, ont été observées pour
la première fois en 1989 [30][31][32]. Et c’est en 1991 que la première observation de l’effet
tunnel optique sur une surface d’or a été faite [33].
L’utilisation du verrouillage de mode dans les cavités lasers, ainsi que l’utilisation d’un
cristal de titane saphir comme milieu amplificateur dans les lasers en 1990 [34], a per-
mis de réduire les durées d’impulsions à la dizaine de femtosecondes. Cela a permis la
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création de nouvelles techniques de mesure, tellesque la spectroscopie pompe-sonde,
permettant d’étudier la dynamique en temps réel de la matière aux échelles de temps
ultracourtes. Ce type de spectroscopie a par exemple permis l’étude de réactions photo-
induites dans les molécules et le détail des réarrangements à l’échelle atomique. Cette
technique découverte par Ahmed H. Zewail et qui lui vaut un prix Nobel en 1999 est ce-
pendant limitée par sa résolution spatiale à cause de la limite de diffraction des faisceaux
lumineux, environ 1 μm pour la lumière visible. Et c’est pour dépasser ces limitations que
la première combinaison des pointes en émission de champ et des lasers femtosecondes
ont été faites avec des microscopes à effet tunnel (scanning electron microscope STM)
assistée par laser [35][36]. Cette technologie combine la résolution spatiale des STM de
quelques nanomètres à la résolution temporelle du laser femtoseconde.
L’utilisation des pointes de métal permet une amplification du champ du laser due
à leur forme géométrique. Cette amplification permet d’utiliser des énergies laser beau-
coup plus faibles (permettant ainsi de travailler avec un oscillateur laser sans amplifi-
cation) tout en gardant une forte intensité laser, obtenant ainsi une réduction des effets
thermiques. De plus, le champ électrique n’étant amplifié qu’en bout de pointe, le site
d’émission électronique sera confiné à la dimension du diamètre de la pointe.
Les expériences d’émission électronique induite par laser sur des pointes métalliques
afin d’étudier la physique de champ fort ont débutées en 2006 [1][2][3]. Dans ces travaux,
il est démontré que les électrons émis de cette manière sont des impulsions de l’ordre de
grandeur de la femtoseconde et émis uniquement à partir du bout de la pointe. Depuis,
des expériences similaires ont été réalisées sur diverses nano-structures, telles que des
nano-sphères [37], des nano-barres [38][39][40], des nano-étoiles [41], des nano-tubes de
carbone [42], etc. Cependant aucune de ces expériences ne montrent d’émission électro-
nique venant d’états discrets des nano-objets en question.
En 1985, des structures de taille nanométrique et présentant un confinement dans les
trois directions de l’espace ont été découvertes par Alexei Ekimov [43]. Ces structures ont
été nommées boîtes quantiques ou "atomes artificiels", du fait de la discrétisation de leur
spectre en énergie, comportement similaire à celui des atomes et vu pour la première fois
dans les boîtes quantiques en 1994 par J.Y.Marzin [44]. Depuis, l’étude de ces boîtes quan-
tiques a été un domaine très important dans la physique de la matière condensée et est
à la source du développement de nombreuses applications dans le domaine de l’optique
quantique, notamment dans l’imagerie médicale [45] et dans les dispositifs optiques tels
que les diodes lasers [46]. L’irradiation de ces boîtes quantiques avec un laser femtose-
conde pourrait permettre la compréhension et le contrôle de la dynamique des électrons
à des échelles de temps ultracourtes, et de réduire la largeur en énergie des faisceaux émis.
Dans ce contexte, le but dema thèse est de comprendre et de contrôler l’émission élec-
tronique venant d’une boîte quantique isolée sur une pointe nanométrique et irradiée par
des impulsions laser femtosecondes (voir Figure 1). Le contrôle de cette émission pourrait
permettre de comprendre la dynamique électronique à l’intérieur d’une boîte quantique,
d’extraire des paramètres de cette boîte quantique, et de créer une source d’électrons avec
une résolution spatiale nanométrique, une résolution temporelle femtoseconde et un fil-
trage en énergie en passant par les niveaux discrets de la boîte quantique. Le défi de ce
projet provient de la taille de la boîte quantique, qui est extrêmement petite comparée à
celle de la pointe et surtout à la focalisation du laser. Il est donc difficile de faire en sorte
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FIGURE 1 – Schéma de principe de l’émission électronique d’un nano-objet sur une pointe na-
nométrique déclenchée par son irradiation avec un laser femtoseconde.
que les électrons ne soit émis qu’à partir de cet objet.
Nous verrons qu’au cours de ma thèse, nous avons entièrement mis en place un sys-
tème expérimental permettant l’émission électronique d’unepointe en tungstène et d’une
boîte quantique irradiée par un laser femtoseconde. Les résultats obtenus prouvent la
faisabilité de la photoémission de la boîte quantique unique, et montrent que son irra-
diation avec un laser femtoseconde permet la création d’une source d’impulsions d’élec-
trons ultracourtes et ultralocalisées dont nous pouvons contrôler l’énergie. Cette source
peut aussi nous permettre d’obtenir des informations sur la boîte quantique.
Dans le Chapitre1, nous introduirons la théorie des différents processus d’émission élec-
tronique d’une pointe de métal en l’absence, assistée ou induite par laser, ainsi que celle
de l’émission d’une boîte quantique sur une pointe métallique.
Dans le Chapitre2, nous présenterons le système expérimental qui a été entièrement réa-
lisé au cours de ma thèse, avec le contrôle du laser, la création de la pointe, le montage de
l’échantillon dans la chambre ultra-vide, la croissance de la boîte quantique et le système
d’analyse de l’émission électronique.
Dans le Chapitre3, nous montrerons les résultats que nous avons obtenus sur les diffé-
rents régimes d’émission électronique de la pointe : l’émission de champ, la photoémis-
sion assistée par émission de champ, l’émission multiphotonique et la photoémission
au-dessus du seuil (ATP).
Dans le Chapitre4, nous montrerons les résultats que nous avons obtenus sur l’émission
électronique de la boîte quantique avec et sans laser, ainsi que les études de variation des
différents paramètres.
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Chapitre 1
Théorie des processus d’émission
électronique
1.1 Introduction
Dans ce chapitre de théorie, nous allons expliquer tous les processus d’émission élec-
troniques d’une pointe en métal ainsi que ceux d’une boîte quantique isolée sur une
pointe métallique.
Nous commencerons par décrire le comportement des électrons d’unmétal en contact
avec le vide. Puis, nous étudierons les phénomènes d’émission électroniques d’unepointe
en métal, sans laser avec l’émission de champ, puis avec laser avec la photoémission as-
sistée par émission de champ, l’émission multiphotonique, la photoémission au dessus
du seuil (above threshold photoemission ATP) et l’émission par champ laser. Nous pré-
senterons l’émission électronique d’une boîte quantique isolée, attachée sur la pointe,
avec et sans laser. Et enfin, nous expliquerons le processus de relaxation thermique de la
pointe de tungstène irradiée avec notre laser femtoseconde ainsi que notre méthode de
simulation.
1.2 Interface métal vide
Dans un métal, les électrons libres sont confinés dans le matériau. En physique, on
représente cette contrainte par une barrière de potentiel qui empêche les électrons du
métal de sortir dans le vide. Afindedécrire cette physique, nous allons tout d’abord définir
la densité d’états électroniques occupés à l’intérieur dumétal, puis la barrière de potentiel
dans le modèle basique de Sommerfeld [47].
1.2.1 Densité d’électrons par unité de volume dans le métal
Prenons un cube demétal de longueur L et de volumeV = L3 dans lequel sont confinés
des électrons libres (cas du métal). Ces électrons obéissent à l’équation de Schrödinger, et
par continuité de la fonction d’onde nous pouvons déduire que les valeurs possibles des
impulsions k, et donc des énergies des électrons, sont quantifiées
kx = 2π
L
mx ky = 2π
L
my kz = 2π
L
mz
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avec mx , my et mz des entiers, ki =
√
2mEi
2
, m la masse de l’électron,  la constante de
Planck réduite et Ei l’énergie des électrons dans la direction i .
Cela implique que chaque état occupe un volume (2πL )
3 dans l’espace des k et donc
que la densité d’états G(k) dans cet espace est décrite par
G(k)d3k = 1
(2πL )
3
d3k = ( L
2π
)3d3k (1.1)
Nous pouvons ainsi définir la densité d’états par unité de volume g(k)
g (k)d3k = 2∗ G(k)
L3
d3k = 2∗
(
1
2π
)3
d3k (1.2)
avec le facteur 2 correspondant au spin.
On exprime généralement cette densité d’états par unité de volume dans l’espace des
énergies en passant par des coordonnées sphériques
g (E)dE =
∫
Ωk
g (k)d3k =
∫
kθ
∫
kϕ
g (k)k2 sinθdk//dkθdkϕ (1.3)
= 1
2π2
∗ (2m
2
)3/2∗E1/2dE (1.4)
Afin de définir quels états de g(E) sont remplis par les électrons du métal, il faut définir
ensuite le taux d’occupation de ces états en fonction de l’énergie. Pour les électrons, on
utilise pour cela la distribution de Fermi-Dirac :
f (E,T)= 1
1+exp
(
E−μ
kbT
) (1.5)
avecμ l’énergie de Fermi en eV, kb la constante de Boltzmann en eV/K et T la température
en K. L’énergie de Fermi correspond à l’énergie maximale que les électrons du métal ont
lorsque la température est nulle (T = 0 K), et dépend du matériau utilisé.
D’après le principe de Pauli, chaque état défini par kx , ky , kz et le spin ne peut être
rempli que d’un électron, impliquant que la densité d’électrons par unité de volume N(E)
est égale à la densité d’états occupés par unité de volume
N(E)= g (E)× f (E) (1.6)
1.2.2 Barrière de potentiel
Afin de sortir dans le vide, les électrons du métal doivent avoir une énergie supérieure
à l’énergie de Fermi qui est nommé "niveau du vide". En physique, on représente cela par
une barrière de potentiel qui empêche les électrons du métal de sortir dans le vide.
En utilisant le modèle de Sommerfeld, le potentiel dans le métal est choisi égal à 0 au
bas de la bande de conduction. Si nous considérons le cas d’un métal semi-infini occu-
pant le demi-espace x =−∞ à x = 0, alors le potentiel est :
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V(x)= 0 dans le métal pour x< 0 (1.7)
V(x)=μ+φ dans le vide pour x> 0 (1.8)
avecφ le travail de sortie du métal, correspondant à l’énergie minimale qu’il faut four-
nir à un électron pour l’extraire du métal à T = 0 K. Il dépend du matériau utilisé, de son
orientation cristallographique et de son état de surface.
Cependant, lorsqu’un électron quitte la pointe pour aller dans le vide, il créé une
charge positive à la surface du métal. Une force d’attraction va donc être générée entre
l’électron libre (à une distance x > 0) et la surface (en x = 0), et est équivalente à la force
créée entre 2 charges égales et de signes opposés et espacées de 2x
Fc(x)=− e
2
4π0(2x)2
=− e
2
16π0x2
(1.9)
avec e la charge de l’électron et 0 la permittivité du vide.
Nous obtenons ensuite le potentiel Vc(x) en utilisant Fc(x) = −grad(Vc(x)) = −dVc (x)dx ,
et ainsi
Vc(x)=− e
2
16π0x
(1.10)
Ce potentiel supplémentaire est appelé potentiel image, et avec lui, la barrière devient
V(x)= 0 dans le métal pour x< 0 (1.11)
V(x)=μ+φ− e
2
16π0x
dans le vide pour x> 0 (1.12)
1.2.3 Représentation de l’interface métal vide
Nous pouvons donc représenter l’interface entre unmétal et le vide commeunebande
d’états énergétiques remplie selon N(E) suivie d’une barrière de potentiel en utilisant un
diagramme énergétique (voir Figure 1.1(a)).
Nous verrons que les électrons émis en émission de champ et même en photoémis-
sion correspondent à des électrons du métal qui sont proches du niveau de Fermi, ainsi,
afin de simplifier les schémas, nous représenterons les électrons du métal comme unifor-
mément répartis selon les énergies (voir Figure 1.1(b)).
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FIGURE 1.1 – Diagramme énergétique de l’interface entre le métal et le vide sans la charge image
(trait plein) et avec la charge image (trait pointillé) (a). Diagramme énergétique simplifié de
l’interface entre le métal et le vide en prenant une densité d’états électroniques uniforme dans
le métal (b). Nous utiliserons le modèle simplifié pour la suite afin de schématiser la densité
d’états électroniques dans le métal.
1.3 Émission de Champ
Lorsqu’un champ électrique F est appliqué sur le métal, la barrière de potentiel dans
le vide s’abaisse et, sans prendre en compte le potentiel image, devient :
V(x)= 0 dans le métal pour x< 0 (1.13)
V(x)=μ+φ−eFx dans le vide pour x> 0 (1.14)
Les électrons du métal ont alors une probabilité non nulle de passer à travers la bar-
rière de potentiel par effet tunnel (voir Figure 1.2). Ce phénomène physique est appelé
émission de champ (EC).
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FIGURE 1.2 – Diagramme énergétique de l’interface entre le métal et le vide lors d’une émission
de champ sans la charge image. Un champ électrique compris entre 1 et 7 V/nmpermet d’abais-
ser la barrière de potentiel et d’émettre les électrons du métal par effet tunnel.
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1.3.1 Effet de pointe
Le champ électrique nécessaire afin d’obtenir un courant d’émission mesurable est
d’environ 1 V/nm. Afin d’atteindre ce champ électrique, nous utilisons des pointes de
métal, qui par leur forme, augmentent le champ électrique en bout de pointe. Ce phéno-
mène physique s’explique par l’étude de l’électrostatique d’une boule de métal.
Dans une boule de métal, les électrons se repoussent mutuellement et se répartissent
uniformément à sa surface. Si nous ajoutons sur cette boule une pointe de métal, alors un
électron qui se situe sur la surface de cette pointe sera, comparativement à la surface de
la boule, plus éloignés des autres électrons. Les électrons sur la surface de la pointe sont
donc moins repoussés et s’accumulent, augmentant le champ électrique. Ce phénomène
physique est appelé effet de pointe et le champ électrique est amplifié proportionelement
à l’inverse du rayon de courbure de la pointe de métal selon l’équation :
F= βV = V
kr
(1.15)
avec F le champ électrique, V la tension appliquée, r le rayon de la pointe et k un fac-
teur dépendant du matériau et de la géométrie du système. Nous nommerons β le facteur
d’exaltation de champ DC permettant de passer directement de la tension appliquée, au
champ électrique continu au bout de la pointe.
L’utilisation de pointes métalliques nous permet donc d’obtenir des champs élec-
triques important en appliquant des tensions relativement faibles. De plus, le champélec-
trique généré ne sera amplifié qu’au bout de la pointe, rendant la résolution spatiale de
l’émission électronique aussi grande que le diamètre de la pointe.
1.3.2 Impact du potentiel image
En prenant en compte le potentiel image, la barrière de potentiel devient :
V(x)= 0 dans le métal pour x< 0 (1.16)
V(x)=μ+φ−eFx− e
2
16π0x
dans le vide pour x> 0 (1.17)
Nous remarquons alors que la présence du potentiel image implique une réduction
de la hauteur de la barrière de potentiel (voir Figure 1.17). Cette réduction de la hauteur
de la barrière de potentiel s’appelle l’effet Schottky [48], et est calculable en utilisant la
dérivée de l’équation (1.12) pour trouver le maximum de V(x)
Vmax =μ+φ−
√
e3F
4π0
(1.18)
ce qui implique que le nouveau travail de sortie est
φ′ =φ−
√
e3F
4π0
(1.19)
9
???
?
????
?
?????
???
??????
????
?
FIGURE 1.3 – Diagramme énergétique de l’interface entre le métal et le vide lors d’une émission
de champ avec la charge image. La réduction de la barrière de potentiel dépend du champ élec-
trique appliqué.
L’application numérique donne
φ′(eV)=φ(eV)−1.2
√
F(V/nm) (1.20)
Ce changement de potentiel a aussi un impact sur les calcul de la densité de courant
d’émission de champ, mais cela n’impactant pas la physique globale, nous ne le pren-
drons pas en compte.
1.3.3 Densité de courant totale de l’émission de champ
Nous allons maintenant établir l’équation de la densité de courant qui traverse la bar-
rière de potentiel. Les électrons qui traversent la barrière de potentiel viennent d’un objet
en trois dimensions et passent à travers une barrière de potentiel en une dimension selon
un axe perpendiculaire à la surface, que nous noterons //. L’hamiltonien dans les direc-
tions // et ⊥ commutent donc nous pouvons traiter le problème comme s’il n’était qu’en
une dimension en ne prenant en compte que la probabilité T(k//,F) de passer à travers la
barrière par effet tunnel selon le vecteur k//.
Nous pouvons donc définir un courant électrique dû à l’extraction des électrons du
métal, et nous savons que j = nqv avec j la densité de courant en A/m2, n le nombre
de porteurs de charge par unité de volume en m−3, q la charge de l’électron en C et v la
vitesse de ces électrons en m/s.
Donc, la densité de courant totale dans la direction axiale // est :
Jtot =
∫∫∫
g (k) f (k)T(k//,F)qv//d
3k (1.21)
=
∫∫∫
g (k) f (k)T(k//,F)qv//dk//k⊥dk⊥dϕ (1.22)
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En exprimant g (k) avec (1.2), et en intégrant selon ϕ
Jtot = 2
(
1
2π
)3
2π
∫∞
0
∫∞
0
f (k)T(k//,F)qv//dk//k⊥dk⊥ (1.23)
Nous passons ensuite dans le domaine des énergies en effectuant un changement de
variable de k//,k⊥ à E//,E⊥, et en sachant que
E// =
k2//
2m
(1.24)
E⊥ =
k2⊥
2m
(1.25)
Le jacobien est : ∣∣∣∣∣
∂k⊥
∂E⊥
∂k⊥
∂E//
∂k//
∂E⊥
∂k//
∂E//
∣∣∣∣∣= ∂k⊥∂E⊥ ×
∂k//
∂E//
= m
2k⊥
× m
2k//
(1.26)
Puis, avec p = k =mv , nous avons v// = k//m , et le jacobien devient donc∣∣∣∣∣
∂k⊥
∂E⊥
∂k⊥
∂E//
∂k//
∂E⊥
∂k//
∂E//
∣∣∣∣∣= m2k⊥ ×
1
v//
(1.27)
Et (1.23) devient
Jtot = 1
2π2
me
3
∫∞
0
∫∞
0
f (E//,E⊥)T(E//,F)dE//dE⊥ (1.28)
Il est maintenant nécessaire de déterminer la probabilité de passage d’un électron à
travers la barrière de potentiel T(E//,F), que nous nommerons la transmission. Pour cela,
nous pouvons soit approximer le potentiel V(x) comme étant lentement variable par rap-
port à x et utiliser la méthode WKB développée en 1926 [49][50], soit résoudre l’équation
différentielle du second ordre de la fonction d’onde avec des fonctions d’Airy.
Calcul de la transmission par calcul WKB analytique
Dans un problème en une dimension, la transmission WKB (voir Annexe1 I) est obte-
nue en faisant le carré des fonctions d’ondes de WKB.
TWKB(E)= exp
(
−2

∫
|p(x)|dx
)
(1.29)
avec |p(x)| =2m|V(x)−E|. Donc :
TWKB(E)= exp
(
−2

∫√
2m|V(x)−E|dx
)
(1.30)
La longueur tunnel L est donnée par :
V(L)=φ+μ−eFL= E// (1.31)
Donc :
L= φ+μ−E//
eF
(1.32)
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l’intégrale de p(x) est :
∫L
0
√
φ+μ−eFx ′ −E//dx ′ = 2
3
(φ+μ−E//)3/2
eF
(1.33)
TWKB(E//,F)= exp
(
−
√
2m
2
4
3
(φ+μ−E//)3/2
eF
)
(1.34)
Application numérique du calcul WKB analytique
Les électrons sortant majoritairement autour de l’énergie de Fermi, nous pouvons ap-
proximer
TWKB(E//,F) exp
(
−bφ
3/2
F
)
(1.35)
pour μ E//
b =

2m
e
4
3
(1.36)
En prenant φ en eV et F en V/nm, b∗ = b∗e1.5/109 = 6.83
TWKB(E//,F) exp
(
−6.83φ
3/2(eV)
F(V/nm)
)
(1.37)
Résolution exacte avec les fonctions d’Airy
Dans le vide, l’équation de Schrödinger est :
− 
2
2m
∂2ψ
∂x2
+ (φ+μ−eFx)ψ(x)= E//ψ(x) (1.38)
en définissant x ′ = x−L nous obtenons :
− 
2
2m
∂2ψ
∂x ′2
= eFx ′ψ(x ′) (1.39)
puis, on définit α∗ = −(2meF/2)1/3 et z = α∗x ′ afin que la fonction d’onde obéisse à
l’équation :
∂2ψ
∂z2
= zψ (1.40)
où n’importe quelle combinaison linéaire des fonctions d’Airy est une solution. Nous
cherchons une onde se propageant selon x après la barrière, de la forme eikx = coskx +
i ∗ sinkx et de forme asymptotique de la fonction d’Airy pour z << 0 (càd x >> 0)
Ai (z) ≈ 1
π(−z)1/4 sin
[
2
3
(−z)3/2+ π
4
]
(1.41)
Bi (z) ≈ 1
π(−z)1/4 cos
[
2
3
(−z)3/2+ π
4
]
(1.42)
Donc Bi +i ∗Ai est une solution se propageant sur la direction x (Bi −i ∗Ai se propage
dans la direction opposée) avec un vecteur d’onde qui change au long de la direction de
propagation. Maintenant, nous avons besoin de trouver les coefficients de réflexion et de
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transmission par continuité de la fonction d’onde et de sa dérivée en x=0, là où le poten-
tiel change brusquement ainsi que la forme deψ.
Pour x < 0 nous avons :
ψ(x)= Aeikx +Be−ikx (1.43)
avec k =2mE///.
Pour x > 0 nous avons :
ψ(x)=C[Bi (α∗(x−L))+ iAi (α∗(x−L))] (1.44)
Et par continuité de la fonction d’onde et de sa dérivée :
A+B = C[Bi (αL)+ iAi (αL)] (1.45)
ikA− ikB = C[−αB′i (αL)− iαA′i (αL)] (1.46)
où nous définissons α= (2meF/2)1/3 =−α∗.
En utilisant la notation en matrice nous avons :
(
1 1
ik −ik
) (
A
B
)
=
(
Bi (αL)+ iAi (αL) 0
−αB′i (αL)− iαA′i (αL) 0
) (
C
0
)
Puis, nous n’avons plus qu’à inverser la matrice de gauche et résoudre le système matri-
cielle pour A et B. Nous finirons en déduisant la transmission de :
T = |A|
2−|B|2
|A|2 (1.47)
Nous rappellons que le coefficient de transmission n’est pas égal au carré de C/A
puisque des vecteurs d’ondes sont impliqués (voir par exemple Cohen Tannoudji p. 70
HI [51]).
Nous obtenons donc
(
A
B
)
=
(1
2
1
2ik
1
2 − 12ik
) (
Bi (αL)+ iAi (αL) 0
−αB′i (αL)− iαA′i (αL) 0
) (
C
0
)
Nous pouvons mettre C=1 puisqu’il va être enlevé de l’expression de T :
(
A
B
)
= 12
(
Bi (αL)− αk A′i (αL)+ i (Ai (αL)+ αk B′i (αL)) 0
Bi (αL)+ αk A′i (αL)+ i (Ai (αL)− αk B′i (αL)) 0
) (
1
0
)
|A|2 = 1
4
[(
Bi (αL)− α
k
A′i (αL)
)2
+
(
Ai (αL)+ α
k
B′i (αL)
)2]
(1.48)
|B|2 = 1
4
[(
Bi (αL)+ α
k
A′i (αL)
)2
+
(
Ai (αL)− α
k
B′i (αL)
)2]
(1.49)
Il est ensuite préférable de simplifier l’expression de la différence des carrés en la dé-
veloppant :
|A|2−|B|2 = α
k
(Ai (αL)B
′
i (αL)−A′i (αL)Bi (αL)) (1.50)
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Et en utilisant la formule vraie quelque soit z :
Ai (z)B
′
i (z)−A′i (z)Bi (z)=
1
π
(1.51)
Plus généralement, ce terme est le Wronskien de l’équation différentielle et il peut être
démontré que dans une équation différentielle du second ordre sans 1er terme, la dérivée
du Wronskien est nulle, et donc, que le Wronskien est indépendant de sa position.
Un développement asymptotique de la fonction d’Airy pour z >> 0 (càd x ∼ 0) donne
l’équation de Fowler Nordheim en négligeant un terme dans la dérivée de la fonction
d’Airy :
Ai (z) ≈ 1
2

π(z)1/4
exp(−2
3
z3/2) (1.52)
Bi (z) ≈ 1
π(z)1/4
exp(
2
3
z3/2) (1.53)
attention à l’absence de 2 dans Bi.
Et donc
A′i (z) ≈
1
2

π
(
− 1
4z5/4
− z1/4
)
exp(−2
3
z3/2) (1.54)
B′i (z) ≈
1
π
(
− 1
4z5/4
+ z1/4
)
exp(
2
3
z3/2) (1.55)
où le terme avec la puissance de 5/4 peut être négligé pour z >> 0.
En remplacement z par αL nous obtenons finalement l’équation de Fowler Nordheim
[47] :
T(E//,F)=
4
√
E//(φ+μ−E//)
φ+μ exp
(
−
√
2m
2
4
3
(φ+μ−E//)3/2
eF
)
(1.56)
Nous pouvons remarquer que le termedans l’exponentiel est lemêmeque celui trouvé
par le calcul WKB analytique 1.34. Le calcul exact nous donne une information supplé-
mentaire : le préfacteur.
Application numérique de la transmission
Les électrons sortant majoritairement autour de l’énergie de Fermi, nous pouvons ap-
proximer
T(E//,F)=
4
√
E//φ
φ+μ exp
(
−bφ
3/2
F
)
(1.57)
pour μ E//, avec b décrit dans l’équation 1.36.
Dans le cas qui nous intéresse d’une pointe de tungstène d’énergie de Fermi μ = 9.2
eV et de travail de sortie φ = 4.5 eV, nous trouvons un préfacteur valant 1.88.
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Calcul final de la densité de courant
Reprenons l’expression du courant (1.28) :
Jtot = 1
2π2
me
3
∫∞
0
∫∞
0
f (E//,E⊥)T(E//,F)dE//dE⊥ (1.58)
= 1
2π2
me
3
∫∞
0
⎛
⎝∫∞
0
1
1+exp
(
E//+E⊥−μ
kBT
)dE⊥
⎞
⎠T(E//,F)dE// (1.59)
En intégrant selon les E⊥
Jtot = 1
2π2
mekBT
3
∫∞
0
ln
[
1+exp
(
μ−E//
kBT
)]
T(E//,F)dE// (1.60)
Le terme sous l’intégrale correspond à la distribution en énergie normale (NED). La
résolution de cette intégrale nous permet d’obtenir le courant total sortant de la pointe :
Jtot (F,T)= e
3F2
16π2φ
πckBT
sin(πckBT)
exp
(
−4
3

2m
e
φ3/2
F
)
(1.61)
Et avec une température nulle, nous retrouvons l’équation de Fowler-Nordheim de
1928 [52] :
Jtot (F)= A
φ
F2 exp
(
−Bφ
3/2
F
)
(1.62)
avec
A = e
3
16π2
(1.63)
B = 4
3

2m
e
(1.64)
L’application numérique donne
Jtot (F)= 1.54∗10
12
φ(eV)
F(V/nm)2 exp
(
−6.83 φ(eV)
3/2
F(V/nm)
)
(1.65)
Le courant total peut être déduit en multipliant la densité de courant par la surface
émettrice.
Courbe I(V)
En reprenant l’expression de Fowler Nordheim (1.62), en remplaçant J par I/S et F par
βV, il découle :
ln
(
I
V2
)
=−Bφ
3/2
β
∗ 1
V
+ ln(SAβ2) (1.66)
qui peut donc être tracer sous la forme d’une droite affine
y = a∗x+b (1.67)
avec y = ln(I/V2) et x = 1/V.
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FIGURE 1.4 – Courbe théorique de Fowler-Nordheim sous la forme de I en fonction de V (a) et
sous la forme de ln(I/V2) en fonction de 1/V (b). La mesure de la pente obtenue nous permet de
trouver le facteur d’exaltation de champ DC β.
En traçant donc ln(I/V2) en fonction de 1/V, nous obtenons une droite affine dont on
peut déterminer la pente pour obtenir le facteur d’exaltation de champ DC β.
1.3.4 Distribution en énergie
Dans nos expériences, un analyseur à retard de champ effectue une mesure de la dis-
tribution en énergie des électrons en repoussant ceux qui ont une énergie cinétique infé-
rieure à la somme du travail de sortie des grilles et de la tension que nous leur appliquons.
La force électrostatique ainsi générée est perpendiculaire à la surface des grilles, et filtre
donc uniquement la composante normale de l’énergie des électrons. Cependant, il a été
remarqué que les spectres mesurés correspondent à l’énergie totale et non normale des
électrons [53]. Cette contradiction peut être simplement expliquée par la forme géomé-
trique de la pointe et par la conservation du moment angulaire. La force électrostatique
courbe les trajectoires des électrons et convertit rapidement l’énergie transverse en une
énergie normale comme expliqué par la review de Gadzuk [54].
Cependant pour une boîte quantique, cette démonstration n’est plus valable puisque
la forme géométrique de l’émetteur diffère grandement d’une simple sphère. Nous avons
trouvé que la description avec la distribution en énergie normale est plus proche des
spectres mesurés.
Distribution en énergie totale TED
Pour calculer la distribution en énergie totale (total energy distribution TED) nous
reprenons l’équation (1.28) et effectuons un changement de variable avec E = E// +E⊥
pour trouver
Jtot = 1
2π2
me
3
∫∞
E=0
∫E
E//=0
f (E)T(E//,F)dE//dE (1.68)
= 1
2π2
me
3
∫∞
E=0
f (E)
(∫E
E//=0
T(E//,F)dE//
)
dE (1.69)
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La TED correspond donc au terme sous l’intégrale de E :
JTED(E) = 1
2π2
me
3
f (E)
(∫E
E//=0
T(E//,F)dE//
)
(1.70)
= medE
2π23
f (E)exp
(
−4
3
√
2m
2
(φ+μ−E)3/2
eF
)
(1.71)
Avec
1
dE
= 2∗
√
2m
2
(φ+μ−E)1/2
eF
(1.72)
Sans laser, et en utilisant un développement limité au voisinage de μ, nous retrouvons
l’équation formulée par Young en 1959 [53]
JTED(E)= Jtot
ed0
exp[(E−μ)/d0]
1+exp[(E−μ)/kBT]
(1.73)
Avec
1
d0
= 2∗
√
2m
2
φ1/2
eF
(1.74)
Pour donner un ordre de grandeur de d0, on fait l’application numérique
d0(eV)= 0.046∗F(V/nm) (1.75)
??? ???
FIGURE 1.5 – Évolution de la distribution en énergie des électrons en fonction du champ élec-
trique appliquée avec une température de 300 K (a), et en fonction de la température avec un
champ électrique de 7 V/nm (b). L’augmentation du champ électrique impact principalement
les basses énergies tandis que l’augmentation de la température impact les hautes énergies.
Cette expression de la distribution en énergie des électrons dépend du champ élec-
trique et de la température. Si nous suivons son évolution en fonction du champ élec-
trique à température constante, nous pouvons observer que le pic s’élargit du coté des
basses énergies (voir Figure 1.5(a)). A l’inverse, si nous augmentons la température à ten-
sion constante, l’évolution du pic se caractérise principalement par un élargissement du
coté des hautes énergies (voir Figure 1.5(b)).
En effet, en prenant l’équation1.73, nous pouvons voir que
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pour E<μ, exp[(E−μ)/kBT]< 1, donc nous avons
J(E)∝ exp[(E−μ)/d0] (1.76)
Et pour E>μ, exp[(E−μ)/kBT]> 1, donc nous avons
J(E)∝ exp[(E−μ)/d0]
exp[(E−μ)/kBT]
(1.77)
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FIGURE 1.6 – Évolution de la distribution en énergie des électrons en fonction du champ élec-
trique appliquée avec une température de 300 K (a), et en fonction de la température avec un
champ électrique de 7 V/nm (b) en échelle logarithmique pour l’axe des ordonnés. La mesure
des pentes nous donne directement accès au facteur de champ d0 et à la température T.
Et ainsi, en traçant ces courbes en échelle semi-logarithmique sur l’axe des ordon-
nés (voir Figure 1.6), nous trouvons des droites de pente 1/d0 dans les basses énergies et
1/d0−1/kbT dans les hautes énergies.
Distribution en énergie normale NED
L’expression de la NED a déjà été trouvé précédemment lors du calcul de l’intensité
totale 1.60, et correspond à
JNED = 1
2π2
mekBT
3
(∫∞
0
f (E//,E⊥)dE⊥
)
T(E//,F) (1.78)
Sans laser, cette intégrale peut se résoudre de manière analytique et on obtient :
JNED = 1
2π2
mekBT
3
ln
[
1+exp
(
EF−E//
kBT
)]
T(E//,F) (1.79)
1.4 Émission électronique d’une pointe en métal irradiée
par un laser femtoseconde
1.4.1 La photoémission des pointes
Lorsqu’un métal est irradié par un laser, les électrons absorbent l’énergie des photons,
ce qui peut mener à une émission électronique. C’est ce qu’on appelle la photoémission.
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Nous allons tout d’abord analyser ce qui se passe lors d’une photoémission, d’un point de
vue purement géométrique, puis d’un point de vue énergétique et temporel.
Géométriquement
Dans un échantillon plan (voir Figure 1.7), les photons pénètrent dans le matériau
avant de subir une collision. La distance moyenne parcourue par une particule dans un
milieu entre deux collisions est appelée libre parcoursmoyen (mean free pathMFP). Nous
pouvons donc définir le libre parcours moyen des photons dans le tungstène MFPph re-
présentant donc la longueur moyenne de pénétration des photons avant de donner leur
énergie aux électrons. Ce MFPph dépend du matériau, de la longueur d’onde et de l’angle
d’incidence. Dans le cas de l’utilisation d’un laser à 800 nm sur du tungstène, sa valeur est
d’environ 23 nm [55]. Les électrons qui ont absorbés un ou plusieurs photons vont main-
tenant aller en direction du vide afin de sortir du métal. Nous devons donc définir le libre
parcours moyen des électrons MFPe− représentant la distance moyenne que les électrons
du métal peuvent parcourir pour sortir dans le vide. Ce MFPe− dépend du matériau et de
l’énergie des électrons [56][57].
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FIGURE 1.7 – Schéma de la photoémission d’un métal plan. Les photons sont absorbé dans une
épaisseur définit par le libre parcours moyen des photons MFPph . Les électrons qui ont absor-
bés unouplusieurs photons sortent enmoyenne si ils sont à unedistance de la surface inférieur
à leur libre parcours moyen MFPe− .
Dans une pointe enmétal (voir Figure 1.8), nous pouvons définir lesmêmes grandeurs
de MFPph et MFPe− . Cependant la forme géométrique en pointe induit une amplification
du champ électrique du laser, dépendant dumatériau et du rayon de la pointe (voir Figure
1.9). Cette amplification est due à des effets plasmoniques, et induit une photoémission
localisée au bout de la pointe. Ainsi, pour une impulsion donnée, un photon dont l’éner-
gie est absorbée à l’intérieur du MFPe− a une probabilité non négligeable de donner lieu
à une photoémission, alors que tous les autres photons dont l’énergie est absorbée dans
le MFPph contribueront à des effets de température. Il est donc évident que la diminution
du rayon de focalisation du laser induit une diminution des effets thermiques.
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FIGURE 1.8 – Schéma de la photoémission d’une pointe de métal. Les photons sont absorbés
dans une épaisseur défini par le libre parcours moyen des photons MFPph . Les électrons qui
ont absorbé un ou plusieurs photons sortent majoritairement là où le champ électrique est le
plus grand, c’est à dire en bout de pointe, si ils sont à une distance de la surface inférieure à leur
libre parcours moyen MFPe− .
FIGURE 1.9 – Résultats expérimentaux du facteur d’amplification de champdepointes de tungs-
tène (points bleus) et de pointes d’or (points rouges) en fonctiondu rayonde la pointe. L’incerti-
tude dans ε représente une estimation de l’erreur systématique due à l’incertitude de l’intensité
laser. Les lignes montrent les résultats du calcul numérique pour une lumière à 800 nm de lon-
gueur d’onde (W :trait plein bleue, Au : trait pointillé rouge), (M.Krüger, S.Thomas, M.Förster
and P.Hommelhoff Physical Review B 47 (2014) [58]).
Energétiquement et temporellement
Lors de l’irradiation d’une pointe en métal avec un laser femtoseconde, les électrons
peuvent être promus à des états vides de plus hautes énergies par absorption séquen-
tielle de l’énergie des photons ω. La densité d’états électroniques occupés dans le métal
change, et il existe un modèle, appelé le modèle à deux températures, qui décrit ce qu’il
advient de cette énergie ainsi que l’évolution de la température des électrons et des pho-
nons en fonction du temps après une impulsion laser [59][60] (voir Figure 1.10 et 1.11).
On considère une impulsion laser femtoseconde arrivant sur un métal à t0.
Comme expliqué page 6, avant l’arrivée de cette impulsion laser, les électrons occupent
les états d’énergies du métal selon la distribution de Fermi-Dirac f(E,T) (1.5) à tempéra-
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ture ambiante (voir Figure 1.10 à t=0 fs).
Lorsque l’impulsion laser arrive à t0, les électrons absorbent l’énergie de un ou plusieurs
photons, menant à un régime transitoire dit "en escalier" pendant la durée de l’impul-
sion (voir Figure 1.10 à t=20 fs et à t=40 fs). La densité d’états ainsi obtenue peut-être
considérée comme hors équilibre, et ne donne pas encore naissance à une température
(voir Figure 1.11 entre t0 et t1). Ce régime transitoire est extrêmement important puisqu’il
est responsable des pics de photoémission.
Après passage de l’impulsion laser, un régime de relaxation se met en place. Ce régime
commencepar la thermalisation des électrons en t1 due aux collisions électrons-électrons,
et nous pouvons définir un temps de thermalisation des électrons τth−ee = t1− t0. La den-
sité d’états forme alors une distribution de Fermi-Dirac avec une plus haute température
(voir Figure 1.10 à t=60 fs et 1.11 en t1). Cette température correspond à celle des élec-
trons, et la température des phonons a pour le moment peu changé.
Le régime de relaxation se poursuit avec le chauffage du réseau de t1 à t2 dû aux colli-
sions électrons-phonons (voir Figure 1.11 entre t1 et t2). Nous pouvons alors définir un
temps de thermalisation des phonons τth−eph = t2− t1. La température des électrons est
transférée au réseau, et la densité d’états occupés garde la forme d’une distribution de
Fermi-Dirac, mais avec une température des électrons qui diminue. Le chauffage se ter-
mine lorsque la température des électrons et celle du réseau sont les mêmes en t2.
Enfin, la température des phonons et des électrons baissent doucement jusqu’à retour-
ner à leur température initiale en t3 (voir Figure 1.11 entre t2 et t3), et un modèle de dif-
fusion à une température peut être utilisé. Nous pouvons définir le temps de diffusion
τdi f f = t3− t2.
FIGURE 1.10 – Évolution du taux d’occupation des états d’énergie hors équilibre dans le métal
avec le temps f(E,t), avec l’arrivée d’une impulsion de 20fs au temps t=40fs. La ligne en pointillé
verticale représente l’énergie de Fermiμ (M.Pant and L.K.Ang Physical Review B 88 (2013) [61]).
La valeur des différents temps caractéristiques (τth−ee ,τth−ph et τdi f f ) dépendent de
nombreux paramètres, tel que le matériau, la forme de la pointe, la durée d’impulsion,
la fluence, etc. De nombreuses études ont été faites afin de trouver ces temps caracté-
ristiques [59][60][62][63], et pour notre cas, nous donnerons comme ordre de grandeur
τth−ee ≈ 10 fs, τth−eph ≈ 10 ps et τdi f f ≈ 1 ns.
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FIGURE 1.11 – Modèle à deux températures représentant la température des électrons et des
phonons au cours du temps après une impulsion d’un laser femtoseconde arrivant en t0. Les
électrons se thermalisent en t1, puis transmettent leur température aux phonons jusqu’en t2,
et enfin les électrons et les phonons refroidissent jusqu’en t3.
1.4.2 L’importance du régime transistoire dit "en escalier"
Lors du régime transitoire dit "en escalier", des électrons ont absorbé l’énergie des
photons. Si un champ électrique négatif est appliqué et que la barrière de potentiel est
donc abaissée, les électrons qui ont été promus à une énergie située entre l’énergie de
Fermi et le niveau du vide ont une probabilité non nulle de passer à travers la barrière de
potentiel par effet tunnel. La transmission due à la barrière de potentiel a été calculé à
la page14 et donne une probabilité de passer dans le vide dépendant exponentiellement
de l’énergie (1.56). En regardant l’émission électronique venant d’une seule "marche de
l’escalier", nous comprenons donc qu’il y a le même nombre d’électron sur cette zone
d’énergie, mais la probabilité de traverser la barrière de potentiel est plus élevée dans les
hautes énergies. Les électrons sont donc émis préférentiellement en haut de chacune des
"marches de l’escalier", c’est à dire à une énergie égale à l’énergie de Fermi μ plus une ou
plusieurs fois l’énergie du photon Eph .
C’est donc dans ce régime transitoire dit "en escalier" qu’apparaissent les pics d’émis-
sionphotoniques. Le régimede relaxationne fera que contribuer à une composante conti-
nue thermique dans le spectre, qui se rajoute au spectre discret en escalier.
1.4.3 Photoémission assistée par émission de champ
La photoémission assistée par émission de champ consiste à exciter les électrons du
métal en absorbant un ou plusieurs photons avec une énergie totale inférieure au travail
de sortie φ, tout en abaissant la barrière de potentiel avec un fort champ électrique DC
(voir Figure 1.12). Les électrons ainsi excités verront donc une barrière de potentiel moins
large que les électrons à l’énergie de Fermi, et auront une probabilité supérieure de passer
à travers la barrière de potentiel par effet tunnel. Pour cela, il est nécessaire d’appliquer
une faible intensité laser et un fort champ électrique DC afin qu’un nombre de photon
inférieur à φ/Eph excitent les électrons, et qu’ils aient une probabilité importante de tra-
verser la barrière de potentiel.
Dans notre système, le tungstène a un travail de sortie φ = 4.5 eV. Étant donné que
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FIGURE 1.12 – Diagramme énergétique du régime transitoire d’une photoémission assistée par
émission de champ avec un photon absorbé(a), et deux photons absorbés(b). Un champ élec-
trique DC important est appliqué sur le métal afin de faire sortir les électrons qui ont absorbés
l’énergie de trop peu de photons pour passer au dessus de la barrière de potentiel.
l’énergie de nos photons est de 1.55 eV, la photoémission assistée par émission de champ
n’est donc possible que si les électrons absorbent l’énergie de 2 photons ou moins.
Comme expliqué plus haut, la présence d’une densité d’états occupés "en escalier"
et de la transmission exponentielle en énergie de la barrière de potentiel va induire une
émission électronique autour des énergies μ (comme en émission de champ) et μ+nEph ,
avec n = 1 ou 2. Afin de décrire l’émission électronique de manière simplifiée, on peut
utiliser l’équation de Fowler-Nordheim en replaçant φ par φ−nEph [1], cependant cette
méthode ne prend pas en compte le fait que nous utilisons un laser femtoseconde, et qu’il
y a donc un régime de relaxation entre chaque impulsion. La méthode la plus rigoureuse
consiste donc à intégrer le courant émis au cours du temps en prenant en compte les ef-
fets de relaxation.
1.4.4 Keldysh
A plus haute intensité laser, on peut voir l’influence du champ électrique du laser sur
la barrière de potentiel. Afin de déterminer le courant d’émission électronique, on utilise
la théorie de Keldysh sur l’extraction des électrons à l’intérieur d’une onde électromagné-
tique avec un champ fort.
Dans cette théorie, il est dit qu’à basse fréquence laser, les électrons ont le temps de
passer à travers la barrière de potentiel par effet tunnel. Onpeut donc calculer la transmis-
sion uniquement avec le champ électrique instantané de l’onde. C’est le régime d’émis-
sion tunnel, où les électrons sortent par effet tunnel lorsque la barrière est abaissée par le
champ électrique du laser.
Au contraire, à haute fréquence laser, la barrière de potentiel oscille trop rapidement
pour que les électrons aient le temps de traverser. On représente donc l’interaction du
laser avec le métal uniquement de manière photonique. C’est le régime d’émission mul-
tiphotonique, où les électrons absorbent un nombre de photons suffisant pour passer au
dessus de la barrière de potentiel.
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Le paramètre de Keldysh γ compare la vitesse d’oscillation de la barrière (c’est à dire
la fréquence du laser) avec le temps nécessaire pour traverser cette barrière (qui dépend
de l’intensité laser). Quand le temps d’oscillation du laser est plus grand que le temps ca-
ractéristique de l’effet tunnel, nous sommes dans le régime d’émission multiphotonique,
et inversement pour l’émission par champ laser.
γ= ω
ωl
=
√
φ
2Up
(1.80)
Avec Up l’énergie pondéromotrice
Up(eV)=
e2F2ac
4mω2
= e
2
8π2c30m
Iλ2 = 9.32∗10−11∗ I
(
GW
cm2
)
∗λ2(nm) (1.81)
correspond à la moyenne de l’énergie cinétique d’un électron libre oscillant dans une
onde monochromatique de longueur d’onde λ et d’intensité I.
On constate dans cette équation que l’on peut changer de régime d’émission élec-
tronique en variant l’intensité laser. Avec une intensité laser faible γ >> 1 on est dans le
régime d’émission multiphotonique. Avec une intensité laser élevée γ<< 1 on est dans le
régime d’émission tunnel.
Dans notre cas avec λ= 800 nm,
Up(eV)= 5.96∗10−5∗ I
(
GW
cm2
)
(1.82)
γ=
√
φ
2Up
= 194.16√
I
(
GW
cm2
) (1.83)
avec φ = 4.5 eV.
Nous obtenons donc γ= 1 pour I= 3.77∗104 GW/cm2.
En résolvant l’équation de Schrödinger, tout en ajoutant le vecteur potentiel A(t) pour
l’influence du laser, Keldysh trouve que le courant d’émission de ces deux régimes est régi
par une seule et même équation [33]
J(γ)∝ exp
(
−2φ
ω
((
1+ 1
2γ2
)
arsinh(γ)−
√
1+γ2
2γ
))
(1.84)
qui peut être exprimée dans les cas limites où γ >> 1 et γ << 1 afin de déterminer le
courant d’émission dans les deux régimes.
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1.4.5 Régimed’émissionmultiphotonique :γ>> 1 et photoémission au
dessus du seuil (Above threshold photoemission ATP)
L’émission multiphotonique consiste à absorber l’énergie d’un assez grand nombre
de photons pour passer juste au dessus de la barrière de potentiel. Dans ce régime il y a
deux cas de figure. L’émisssion multiphotonique assistée par émission de champ, où on
applique un fort champ électrique en plus du laser afin que les électrons excités à une
énergie inférieure à φ puissent passer à travers la barrière de potentiel par effet tunnel
(voir Figure 1.13(a)). Et l’émission multiphotonique, où on applique un très faible champ
électrique et où l’émission électronique ne peut venir que des électrons ayant une énergie
supérieure à φ (voir Figure 1.13(b)).
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FIGURE 1.13 – Diagramme énergétique d’une émission multiphotonique assistée par émission
de champ(a) et sans champ(b). Les électrons à l’intérieur du métal absorbent l’énergie d’assez
de photons pour passer au dessus de la barrière de potentiel. Avec un champ électrique DC
supplémentaire, les électrons qui n’ont pas absorbé assez d’énergie pour passer au dessus de la
barrière peuvent la traverser par effet tunnel.
Dans les deux cas, les électrons qui réussissent à passer au dessus de la barrière de
potentiel sortent tous du métal et leur émission ne dépend pas du champ électrique DC
appliqué, mais uniquement de l’intensité laser.
Le courant d’émission peut être déterminé à partir de l’équation (1.84) avec γ>> 1.
J(γ)∝ exp
(
−2φ
ω
ln(2γ)+ φ
ω
)
∝ exp
(
φ
ω
)
×
(
1
2γ
) 2φ
ω ∝ F2
φ
ω
ac (1.85)
On obtient un courant qui dépend de Inmin avec nmin = φω le nombre minimum de pho-
tons qui doit être absorbé pour que les électrons passent au dessus de la barrière de po-
tentiel.
La photoémission au dessus du seuil (ATP) utilise le même procédé que l’émission
multiphotonique mais avec un nombre de photons encore plus important, menant à une
émission d’électrons excités par un multiple de l’énergie des photons, au dessus de la bar-
rière de potentiel (voir Figure 1.14).
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Pour cela, il est nécessaire d’avoir une intensité laser encore plus élevée afin d’absor-
ber plus de photons que nécessaire pour passer au dessus de la barrière de potentiel.
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FIGURE 1.14 – Diagramme énergétique d’une photoémission au dessus du seuil (ATP). Les élec-
trons à l’intérieur du métal absorbent l’énergie de plus de photons que nécessiare pour passer
au dessus de la barrière de potentiel.
L’amplitude des pics d’émission électronique subissent une décroissance exponen-
tielle avec l’énergie que l’on peut plus facilement voir en échelle semi-logarithmique, et
le courant électronique obtenu et proportionnel à une loi de puissance sur l’intensité la-
ser :
J(E)∝ In (1.86)
avec n le nombre de photons absorbés maximum.
1.4.6 Émission par champ laser ou optical field emission (OFE) : γ<< 1
L’émission par champ laser consiste à extraire des électrons par effet tunnel lors de
l’oscillation de la barrière de potentiel due au champ électrique du laser (voir Figure 1.15).
Le courant d’émission peut être déterminé à partir de l’équation (1.84) avec γ<< 1
J(γ)∝ exp
(
−2φ
ω
(
(1+ 1
2γ2
)(γ− γ
3
6
)− 1
2γ
))
∝ exp
(
−2φ
ω
(
2γ
3
))
∝ exp
(
−4
3
√
2m
2
φ3/2
eF
)
(1.87)
Cette expression est équivalente au courant total obtenu lors d’une émissionde champ,
ce qui implique que l’émission directe de ce régime se résume à l’utilisation de l’équation
de Fowler-Nordheim (1.62) en prenant la valeur du champ électrique instantané.
Un deuxième processus d’émission entre en jeu dans ce régime, appelé le processus
de rediffusion, et décrit pour la première fois par Corkum [12] dans un modèle en trois
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FIGURE 1.15 – Diagramme énergétique d’une émission par champ laser. Le champ électrique du
laser est assez grand pour déplacer la barrière de potentiel de manière significative, permettant
une émission de champ lorsque la barrière est abaissée.
étapes.
- Premièrement, lorsque le champ électrique du laser est négatif, on extrait des élec-
trons du métal par effet tunnel à l’énergie de Fermi.
- Deuxièmement, les électrons qui viennent juste d’être extrait sont accélérés dans le
champ électrique du laser, et gagnent donc une énergie pouvant aller jusqu’à un maxi-
mum de 3.17 Up , avec Up l’énergie pondéromotrice.
- Et troisièmement, le champ électrique du laser devient positif et attire les électrons
libres vers le métal. Certains d’entre eux entrent en collision et se recombinent avec le
métal.
Ce processus peut impliquer différents phénomènes physiques, incluant la rediffu-
sion d’électrons de plus hautes énergies qui peuvent à leur tour être accélérés par le
champ du laser et se recombiner avec le métal. Les distributions en énergie des électrons
ainsi émis contiennent un plateau entre 2Up et 10Up correspondant aux électrons redif-
fusés. Cette théorie est décrit de manière plus exhaustive dans un article de Krüger en
2012 [64].
1.5 Émission de la boîte quantique
1.5.1 Émission de la boîte quantique sans laser : Effet tunnel résonant
Dans la littérature, une des méthodes de calcul de la distribution en énergie des élec-
trons d’une boîte quantique attachée à une pointe nanométrique en émission de champ,
consiste à utiliser la transmission de la pointe métallique seule, multipliée par des Lo-
rentziennes centrées sur chacun des niveaux d’énergie discrets de la boîte quantique [54].
Cependant, les distributions en énergie obtenues avec ce modèle se révèlent être incor-
rectes. Dans cette thèse, nous calculons la transmission en résolvant l’équation de Schrö-
27
dinger de la même manière qu’avec la pointe seule, mais en ajoutant le potentiel de la
boîte quantique.
Le potentiel de l’interface métal-boîte quantique-vide est donc :
V(x)= 0 pour x< 0 (1.88)
V(x)=μ+φ−eFx pour 0< x< d (1.89)
V(x)=μ+φ−eFx−V0 pour d< x< d+a (1.90)
V(x)=μ+φ−eFx pour x> d+a (1.91)
où d correspond à la largeur de la première barrière, a la taille de la boîte quantique
et V0 le potentiel dans la boîte quantique sans champ électrique. Comme expliqué dans
l’article de Nagaoka [65], la barrière d’épaisseur d pourrait être une couche de contami-
nation ou l’interface entre le tungstène et du monoxyde de carbone, et devrait avoir une
épaisseur inférieure à 1 nm (voir Figure 1.16).
?
FIGURE 1.16 – Diagramme énergétique de l’émission de champ d’une boîte quantique accro-
chée à une pointe nanométrique. la ligne bleue horizontale pour x < 0 représente la position
de l’énergie de Fermi dans le métal. La ligne pointillée horizontale représente la position d’un
niveau d’énergie résonant dans la boîte quantique d’après les calculs analytiques pour F=3.1
V/nm, d=0.2 nm et a=1 nm.
Pour x < 0, dans le métal, on a :
ψI(x)= Aeikx +Be−ikx (1.92)
avec A et B des constantes complexes et k =2mE///.
Pour 0< x < d , on a :
ψII(x)=CAi (α∗(x−L))+DBi (α∗(x−L)) (1.93)
où nous définissons α∗ =−(2meF/2)1/3 =−α et la longueur de la barrière L donnée par
V(L)=φ+μ−eFL= E// (1.94)
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Donc :
L= φ+μ−E//
eF
(1.95)
Ai et Bi sont des fonctions d’Airy.
Pour d < x < d +a, dans la boîte quantique avec a son diamètre, on a :
ψIII(x)= E[iAi (α∗(x−L0))+Bi (α∗(x−L0))]+F[−iAi (α∗(x−L0))+Bi (α∗(x−L0))] (1.96)
avec
L0 = φ+μ−V0−E//
eF
(1.97)
Pour x > d +a, on a :
ψIV(x)=G[iAi (α∗(x−L))+Bi (α∗(x−L))] (1.98)
Puis en x = 0, par continuité de la fonction d’onde et de sa dérivée, on obtient :
A+B = CAi (αL)+DBi (αL) (1.99)
ikA− ikB = −αCA′i (αL)−αDB′i (αL) (1.100)
En utilisant des notations matricielles :
M0n
(
A
B
)
=
(
1 1
ik −ik
) (
A
B
)
=
(
Ai (αL) Bi (αL)
−αA′i (αL) −αB′i (αL)
) (
C
D
)
=M0p
(
C
D
)
Pour x = d , de la même manière :
Mdn=
(
Ai (α(L−d) Bi (α(L−d)
−αA′i (α(L−d)) −αB′i (α(L−d))
)
Mdp=
(
Bi (α(L0−d))+ iAi (α(L0−d) Bi (α(L0−d))− iAi (α(L0−d)
−α[B′i (α(L0−d))+ iA′i (α(L0−d))] −α[B′i (α(L0−d))− iA′i (α(L0−d))]
)
Mdn
(
C
D
)
=Mdp
(
E
F
)
Pour x = d +a, on obtient :
Mdan=(
Bi (α(L0−d −a))+ iAi (α(L0−d −a) Bi (α(L0−d −a))− iAi (α(L0−d −a)
−α[B′i (α(L0−d −a))+ iA′i (α(L0−d −a))] −α[B′i (α(L0−d −a))− iA′i (α(L0−d −a))]
)
Mdap=
(
Bi (α(L−d −a))+ iAi (α(L−d −a) 0
−α[B′i (α(L−d −a))+ iA′i (α(L−d −a))] 0
)
Mdan
(
E
F
)
=Mdap
(
G
0
)
Donc : (
A
B
)
=M−10nM0pM
−1
dnMdpM
−1
danMdap
(
G
0
)
on déduit la transmission avec :
T = |A|
2−|B|2
|A|2 (1.101)
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on peut poser G=1 et obtenir A et B en calculant le produit des matrices, cependant il
est mieux de développer la différence des carrés afin de faire des simplifications :
|A|2−|B|2 = 16αkΔ2WAi (αL)WAi (α(L−d))WAi (α(L0−d))WAi (α(L0−d−a))WAi (α(L−d−a))
(1.102)
avec WAi le Wronskien des fonctions d’Airy :
WAi (z)= Ai (z)B′i (z)−A′i (z)Bi (z)=
1
π
(1.103)
et
Δ= det (M0n)det (Mdn)det (Mdan) (1.104)
La transmission ainsi obtenue présente des pics qui correspondent aux différents ni-
veaux discrets d’énergie résonants (voir Figure 1.17). On utilise ensuite la même méthode
qu’avec la pointe seule, c’est à dire qu’on reprend l’équation 1.22 pour obtenir le courant
total, ou l’équation 1.28 pour obtenir la distribution en énergie des électrons.
FIGURE 1.17 – Transmission calculée d’une boîte quantique avec F=1.47 V/nm φ = 4.5 eV, μ =
9.2 eV, d = 0.1 nm, a = 1.4 nm et V0 = 6.2 eV. Les pics dans la transmission correspondent aux
différents niveaux discrets d’énergie résonants.
Avec ce calcul, il apparait que l’émission électronique d’une boîte quantique sur une
pointe nanométrique en émission de champ est centrée autour des différents niveaux
d’énergies discrets de la boîte quantique qui se situent en dessous du niveau de Fermi de
la pointe. Les valeurs des paramètres "a","d" et "V0" de la boîte quantique peuvent chan-
ger significativement les spectres. "a" a une forte influence sur la dépendance en tension
des niveaux d’énergie et sur l’espacement entre eux. "V0" joue un rôle important pour dé-
terminer la position des niveaux d’énergie. Et "d" modifie la dépendance en tension des
niveaux d’énergie et la taille des pics.
De plus, un phénomène physique supplémentaire apparait lorsque nous augmentons
le champ électrique sur la boîte quantique. En plus d’abaisser la barrière de potentiel,
l’augmentation du champ électrique a pour effet de déplacer les niveaux discrets d’éner-
gie de la boîte quantique vers les basses énergies (voir Figure 1.18).
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FIGURE 1.18 – Diagramme énergétique de l’émission de champ d’une boîte quantique accro-
chée àunepointenanométrique en fonctionde la tensionappliquée. L’augmentationdu champ
électrique implique un abaissement de la barrière de potentiel et un déplacement des niveaux
discrets d’énergie de la boîte quantique.
Dépendant de la taille de la boîte quantique, il est possible d’obtenir une émission
électronique venant de plusieurs niveaux discrets d’énergie enmême temps. En effet, plus
la taille de la boîte quantique est importante, plus les niveaux discrets d’énergie se rap-
prochent les uns des autres, permettant d’avoir deux ou même plus de niveaux d’énergie
discrets en dessous du niveau de Fermi du métal et avec une transmission suffisamment
grande pour faire passer les électrons dans le vide.
1.5.2 Émission de la boîte quantique assistée par laser femtoseconde
L’émission électronique venant d’une boîte quantique attachée à une pointe nanomé-
trique et irradiée avec un laser femtoseconde peut théoriquement provenir de différents
processus. Nous pouvons regrouper ces processus d’émission dans 2 catégories :
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FIGURE 1.19 – Diagramme énergétique du processus d’extraction des électrons du système mé-
tal/boîte quantique/vide irradié par un laser femtoseconde. Les électrons peuvent soit aller
dans la boîte quantique, y être excités par l’énergie du laser puis sortir dans le vide (a), soit
être excités dans le métal et sortir dans le vide par effet tunnel résonant (b).
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- Soit, l’énergie des photons est absorbée par les électrons de la boîte quantique. Cela
implique que dans la pointe, la densité des états occupés des électrons est déterminée
par la distribution de Fermi-Dirac, puis les électrons passent du métal vers la boîte quan-
tique, avant d’absorber l’énergie des photons et de sortir dans le vide par effet tunnel (voir
Figure 1.19(a)).
- Soit, l’énergie des photons est absorbée par les électrons dumétal. Cela implique que
la distribution énergétique des électrons dans le métal est déterminée par le même mo-
dèle dynamique que sans la boîte quantique, puis les électrons excités par le laser passent
à travers la boîte quantique, du métal vers le vide, par effet tunnel résonant (voir Figure
1.19(b)).
Seul les résultats expérimentaux peuvent déterminer quel processus est le plus pro-
bable, et la réponse que nous avons trouvé sera donnée dans le chapitre 4.
A très haute intensité du laser, nous pourrions imaginer des scénarios où la barrière
de potentiel oscille, comme lors d’une émission par champ laser, déplaçant aussi les ni-
veaux discrets d’énergie de la boîte quantique. Pour des raisons de stabilité de la boîte
quantique irradiée à forte puissance laser, nous n’avons pas vérifié ce phénomène.
1.6 Simulation
La distribution en énergie d’une pointe ou d’une boîte quantique sur une pointe, irra-
diée par un laser femtoseconde, est calculée en résolvant l’équation de Schrödinger sans
laser, afin de déterminer la transmission, puis en utilisant l’équation de Boltzmann pour
déterminer la densité d’états occupés dans le métal en fonction du temps [63][66][67][68].
Ces simulations ont été faites en collaboration avec l’équipe de Kling et de Yanagisawa.
1.6.1 Evolution de la densité d’états occupés
L’évolution de la densité d’états occupés f(t) est calculée en résolvant l’équation de
Boltzmann des électrons avec des pas de Δt = 0.1 fs :
f (t +Δt )= f (t )+ ∂ f
∂t
)absΔt +
∂ f
∂t
)el−elΔt +
∂ f
∂t
)el−pΔt (1.105)
où on a inclus l’absorption de l’énergie d’un photon
∂ f
∂t abs
= I(t )
(√
E−Eph f (E−Eph)[1− f (E)]−
√
E+Eph f (E)[1− f (E+Eph)]
)
(1.106)
avec Eph l’énergie du photon, et I(t) l’intensité du laser définit par
I(t )= Imax exp(−4ln2 t
2
Δτ2
) (1.107)
la diffusion électron-électron due à la collision de deux électrons d’énergie initial E et
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E1, d’énergie final E2 et E3.
∂ f
∂t el−el
= me
4
32π3320ES

ES
∫
dE1dE2[
√
E˜
E˜+ES
+ 1
ES
]E˜max
E˜min
F(E,E1,E2,E3) (1.108)
avec ES = 
2k2S
2m , k
2
S = e
2me
π220
∫+∞
0 f (k)dk, k le vecteur d’onde de l’électron et
E˜min =min[(

E1+

E3)2; (

E+E2)2]
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
E1−

E3)2; (
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F(E,E1,E2,E3)= [1− f (E)][1− f (E1)] f (E2) f (E3)− f (E) f (E1)[1− f (E2)][1− f (E3)]
et la diffusion électron-phonon
∂ f
∂t
)el−p =
me2
4π03
1
k
∫q∗
0
dq
q2Ep(q)
q2+k2S
Σ+/−S+/−(k,q) (1.109)
avec q le vecteur du phonon, q∗ =min(qD, m vS +k), qD est le nombre de Debye cor-
respondant à une température de Debye de 400K, Ep(q)= vsdq est l’énergie du phonon,
vsd = 5220 m/s est la vitesse du son, et
S+(k)= f (k+q)(1− f (k))(1+ g (q))− f (k)(1− f (k+q))g (q)
S−(k)= f (k−q)(1− f (k))(1+ g (q))− f (k)(1− f (k+q))g (q)
g(q,t) est la distribution des phonons et son évolution est décrite par l’équation de
Boltzmann avec g (t +Δt )= g (t )+ ∂g∂t )el−phΔt , où la distribution initiale des phonons est
la distribution de Bose Einstein et cette distribution est excitée par le couplage électron-
phonon donné par :
∂g
∂t
)el−ph =
me2
2π03
1
q
Ep(q)
q2+k2S
∫k∗
0
kdkS+(k,q) (1.110)
On peut voir dans la figure 1.20 un exemple de l’évolution temporelle des électrons
pour deux puissances laser différentes. L’impulsion électronique à 10 mW à une largeur
FWHM de 12.9 fs, légèrement inférieure à celle de l’impulsion laser de 14 fs, et avec un
délai de 5.6 fs. Cette modification de la durée de l’impulsion est due à la dynamique de
relaxation des électrons et est dominée ici par la diffusion électron-électron. A plus haute
puissance laser, ici 50 mW, la réponse temporelle semble empirer : la largeur FWHM aug-
mente à 17.4 fs et le délai à 8.3 fs.
1.6.2 Simulations finales
Les simulations des distributions en énergie des électrons consistent alors à intégrer
les TED 1.71 pour les pointes, ou les NED 1.78 pour les boîtes quantiques, avec la trans-
mission correspondante (1.56 pour les pointes et 1.101 pour les boîtes quantiques) et en
remplaçant la fonction de Fermi Dirac f(E,T) par l’expression de f(t). Pour trouver f(t), on
commence en considérant les électrons comme en équilibre à température ambiante 70
fs avant l’arrivée de la première impulsion laser (cette valeur a été choisie comme 10 fois
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FIGURE 1.20 – Impulsions lasers et électroniques calculées pour 10 et 50 mW à une énergie élec-
troniqueE=3.08 eV correspondant aumaximumde la transmissionde la boîte quantique. L’am-
plitude des impulsions ont été normalisées pour des raisons de clarté.
plus élevée que la moitié de la durée de l’impulsion) et égale à la distribution de Fermi-
Dirac à température ambiante f(t0) = f(E,T). Puis on calcule son évolution avec la formule
1.105 décrite précédemment avec des pas Δt = 0.1 fs.
Finalement, cette expression théorique doit être convoluée avec la résolution en éner-
gie de notre analyseur, que l’on estimera expérimentalement dans le prochain chapitre.
1.7 Conclusion
La représentation de l’interface entre un métal et le vide se fait par une bande d’état
suivi par une barrière de potentiel. Lorsque nous appliquons un potentiel négatif de plus
de 1 V/nm sur le métal, la barrière de potentiel s’abaisse, et nous pouvons mesurer un
courant d’émission électronique venant de la traversée des électrons au travers de la bar-
rière de potentiel par effet tunnel. C’est ce qu’on appelle l’émission de champ. La formede
pointe du métal produit une exaltation de champ qui nous permet d’atteindre ce champ
électrique en appliquant une tension beaucoup plus faible, dépendant du rayon de la
pointe. En résolvant l’équation de Schrödinger, nous pouvons calculer la transmission de
la barrière de potentiel et en déduire le courant total d’émission et la distribution en éner-
gie des électrons.
Lorsque nous irradions la pointe en tungstène avec notre laser femtoseconde, la dis-
tribution en énergie des électrons change avec le temps. Nous voyons alors apparaître
un régime transitoire où les électrons ont absorbé l’énergie d’un ou plusieurs photons,
formant ainsi une bande d’état "en escalier". Puis le matériau se relaxe thermiquement,
transférant la température des électrons aux phonons, puis refroidissant avant l’arrivée
d’une nouvelle impulsion laser. Il existe plusieurs régimes d’émission électronique uti-
lisant le laser et la tension. Ces régimes sont délimités par le paramètre de Keldish et le
courant d’émission ne provient que d’une seule équation. L’étude des limites de cette
équation nous montre les 2 cas limites :
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- Pour des intensités faibles, la barrière de potentiel n’oscille pas assez et le processus
d’émission multiphotonique domine.
- Pour des intensités élevées, la barrière de potentiel s’abaisse fortement et les élec-
trons ont le temps de passer à travers par effet tunnel. Ce régime est appelé l’émission par
champ laser.
Avec une boîte quantique, un puit de potentiel se forme dans la barrière créant ainsi
des niveaux d’énergie discrets par lesquels les électrons du métal vont pouvoir passer.
Ce phénomène physique est appelé effet tunnel résonant, et il est possible de calculer
la transmission de la nouvelle barrière de potentiel en résolvant l’équation de Schrödin-
ger. On remarque alors que l’augmentation du champ électrique implique un déplace-
ment des niveaux discrets d’énergie, visible dans les spectres de distribution en énergie
des électrons.
L’énergie apportée par l’irradiation de ce système pointe/boîte quantique/vide avec
un laser femtoseconde peut être absorbée soit par les électrons dans le métal, et passer
ensuite à travers les niveaux discrets d’énergie de la boîte quantique, soit directement par
les électrons dans la boîte quantique.
Les simulations reposent sur l’évolution de la densité d’états électronique occupés
dans le métal lors de l’irradiation de l’échantillon avec notre laser femtoseconde. Elle se
calcule par la résolution de l’équation de Bolzmann en prenant en compte l’absorption
de l’énergie des photons, la diffusion électron-électron et la diffusion électron-phonon.
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Chapitre 2
Le système expérimental
2.1 Introduction
Afin d’étudier l’interaction entre une pointe seule ou une boîte quantique à son ex-
trémité avec un laser femtoseconde, nous avons mis en place un dispositif expérimental
complet au cours de ma thèse. Seul le laser femtoseconde, qui appartient au groupe DY-
NAMO de l’ILM, et la chambre sous ultra-vide (UHV), qui appartient à l’équipe PNEC de
l’ILM, étaient présent avant mon arrivée. L’objectif est de focaliser une impulsion lumi-
neuse ultracourte (environ 5 cycles optiques) proche de sa limite de diffraction (quelques
micromètres) sur une pointe dont l’extrémité est plus petite que la longueur d’onde du la-
ser (quelques dizaines de nanomètres) ou même une boîte quantique encore plus petite
que cela (quelques nanomètres) afin d’en extraire les électrons (voir Figure 2.1).
FIGURE 2.1 – Schéma du montage expérimental global.
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Tout d’abord, nous avons mis en place un maximum de points de contrôle sur tous
les paramètres du laser : la durée de l’impulsion, la focalisation, la puissance et la pola-
risation. Puis nous avons taillé des pointes de tungstène électrochimiquement avant de
les positionner au point de focalisation du laser dans une chambre UHV en utilisant un
moteur in-situ. Nous avons ensuite mis en place un système de détection des électrons
émis et d’analyse de leur distribution spatiale et énergétique. Finalement, nous avons fait
croître des boîtes quantiques uniques sur les pointes de tungstène in-situ.
Dans ce chapitre, nous détaillerons toutes les étapes de la mise en place de ce système
expérimental.
2.2 Partie Optique
2.2.1 Le laser
Nous utilisons un oscillateur laser titane-saphir (Ti :Sa) commercial Micra-5 de Co-
herent (voir Tableau 2.1).
Puissance maximale Fréquence de répétition Largeur spectrale Energie
350 mW 80 MHz 94 nm 1.55 ± 0.09 eV
TABLEAU 2.1 – Paramètres de notre oscillateur laser titane-saphir.
Afin de décrire les limites théoriques de la durée des impulsions laser, nous allons
mettre un place un formalisme mathématique permettant de calculer cette durée à partir
du spectre du laser.
FIGURE 2.2 – Spectre typique en sortie de l’oscillateur femtoseconde Ti :Sa. Le spectre mesuré a
été lissé avant de supprimer les variations dues à l’utilisation d’une fibre optique en entrée du
spectromètre.
La mesure de ce spectre se fait avec un spectromètre [69] dont l’entrée est reliée à une
fibre optique [70] afin de faciliter la prise de mesure. Cette mesure est à faire régulière-
ment, car les optiques de la cavité laser se salissent avec le temps, ce qui a pour effet de
diminuer la bande spectrale et donc d’augmenter la durée des impulsions. Ces optiques
doivent donc être nettoyées, et la mesure de la bande spectrale correspond à un contrôle
de la propreté de la cavité laser. L’utilisation de la fibre optique en entrée du spectromètre
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apporte un bruit, dû aux différents modes de la lumière dans la fibre, qui s’ajoute à la me-
sure. Afin d’éliminer ce bruit, nous lissons le spectre mesuré et comme nous pouvons le
voir dans la figure 2.2, le profil spectral du laser peut être considéré comme gaussien.
Théoriquement, nous pouvons relier le champ électrique du laser dans le domaine
temporel à partir de son champ dans le domaine spectral en utilisant la transformée de
Fourier T F et sa transformée inverse T F−1
F˜ac(t )=T F [F˜ac(ω)]= 1
2π
∫+∞
−∞
F˜ac(ω)exp(iωt )dω (2.1)
F˜ac(ω)=T F−1[F˜ac(t )]=
∫+∞
−∞
F˜ac(t )exp(−iωt )dt (2.2)
avec F˜ac(t ) et F˜ac(ω) la notation complexe du champ électrique dans le domaine tempo-
rel et spectral respectivement.
Deplus, la notation complexe du champélectrique dans l’espace des fréquences s’écrit
F˜ac(ω)= Fac(ω)eiϕ(ω) (2.3)
où Fac(ω) correspond à l’enveloppe du spectre et ϕ(ω) à sa phase spectrale.
Comme constaté dans la figure 2.2, l’enveloppe du spectre Fac(ω) correspond à une
gaussienne. En supposant une phase spectrale nulle et en passant par la transformée de
Fourier, les impulsions obtenues sont alors décrites dans le domaine temporel par une
gaussienne
F˜ac(t )= F0(t )exp(−2ln2 t
2
Δτ2
) (2.4)
Et en utilisant le vecteur de Poynting, on définit ensuite l’éclairement I(t) par
I(t )= c0
2
|F˜ac(t )|2 = I0 exp(−4ln2 t
2
Δτ2
) (2.5)
Avec I0 le maximum de l’intensité du laser et Δτ la largeur à mi-hauteur de la gaussienne
temporelle des impulsions.
Grâce à cette transformée de Fourier, on peut aussi trouver la relation qui relie la lar-
geur temporelle et spectrale de nos impulsions lorsque la phase est nulle [71] :
Δτ×Δω= 4ln2 (2.6)
Cela implique que plus les impulsions sont courtes, plus le spectre doit être large. Pour
un spectre gaussien de 94 nm de largeur à mi-hauteur centré à 798 nm (voir Figure 2.2),
nous obtenons théoriquement des impulsions de 10 fs.
2.2.2 Mesure et contrôle de la durée d’impulsion
Dans le cas idéal où la phase spectrale serait plate, la durée des impulsions devraient
donc être de 10 fs. Cependant, deux paramètres peuvent induire un élargissement tem-
porel de ces impulsions.
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Lepremier correspond àune réductionde la largeur spectrale avant d’atteindre l’échan-
tillon. Afin de conserver cette largeur spectrale, il est nécessaire de conduire la lumière
jusqu’à l’échantillon en utilisant des miroirs recouverts avec une fine couche d’argent
[72], qui ont la particularité de réfléchir la lumière sur une très large bande et d’induire
une faible distorsion de la phase spectrale.
Le deuxième vient du fait que les impulsions s’élargissent temporellement lorsqu’ils
passent dans des milieux dispersifs. Dans ces milieux, la vitesse de la lumière dépend de
la longueur d’onde, ce qui est particulièrement visible dans notre cas puisque nos impul-
sions sont très larges spectralement.
Cette information est inscrite dans la phase spectrale du champ, qui peut significa-
tivement modifier la structure temporelle des impulsions. On la décrit souvent sous la
forme de son développement de Taylor centré autour d’une pulsation centraleωc :
ϕ(ω)=ϕ0+ϕ1(ω−ωc)+ ϕ2
2!
(ω−ωc)2+ ϕ3
3!
(ω−ωc)3+ ϕ4
4!
(ω−ωc)4+ ... (2.7)
où ϕ0, ϕ1, ϕ2... sont respectivement les coefficients de Taylor d’ordre 0, 1, 2,...
- La phase d’ordre 0 correspond à la position du champ électrique à l’intérieur de son
enveloppe et est appelée la CEP (Carrier Envelope Phase). Ce terme peut jouer un rôle
important dans le cas des impulsions courtes de quelques cycles optiques.
- La phase d’ordre 1 décrit la position temporelle de l’impulsion.
- La phase d’ordre 2 est la dispersion de vitesse de groupe, aussi appelée GVD (Group
Velocity Dispersion). Elle correspond à un décalage temporel linéaire des différentes fré-
quences entre elles, aussi appelé chirp, et a pour effet d’élargir temporellement les impul-
sions.
- La phase d’ordre 3, aussi appelée TOD (Third Order Dispersion) est à l’origine de pré-
impulsions ou post-impulsions de phases temporelles alternées.
La considération de ces 3 premiers ordres est suffisante pour considérer la disper-
sion produite par les diélectriques transparents de quelques centimètres. Les ordres su-
périeurs sont pris en compte dans le cas d’une impulsion réelle.
Afin de réduire la GVD (Group Velocity Dispersion) normale (positive) induite par
notre système, nous limitons au maximum la présence de milieux dispersif en transmis-
sion, en utilisant le plus d’optique réflective possible (utilisation d’un miroir parabolique
au lieu d’une lentille pour focaliser la lumière, etc). Malgré ces précautions, le faisceau
passe obligatoirement dans l’air, dans deux lames d’onde (λ/2) et dans un hublot afin
d’entrer dans le système UHV, c’est pourquoi il est nécessaire d’utiliser des éléments op-
tiques de GVD anormale (négative) tels que des miroirs chirpés [73] pour pré-compenser
la GVD.
D’une manière intuitive, un miroir chirpé réfléchit les longueurs d’onde courtes (les
plus lentes) avant les longueurs d’ondes longues (les plus rapides) et ajoute donc de la
GVD négative (voir Figure 2.3(a)). Ces miroirs fonctionnent par pair et induisent −60 f s2
de GVD par réflexion, ce qui implique d’ajouter −120 f s2 par aller-retour. Ces pas étant
quantifiés, il est nécessaire d’ajuster plus finement la dispersion en ajoutant deux prismes
40
afin de créer une lame d’épaisseur variable (voir Figure 2.3(b)).
??? ???
FIGURE 2.3 – Schéma de fonctionnement d’un miroir chirpé introduisant de la dipersion anor-
male (GVDnégative) (a) et de la lamed’épaisseur variable introduisant de la dispersionnormale
(GVD positive) de valeur ajustable par la translation d’un prisme par rapport à l’autre (b).
Afin de compenser finement la dispersion dans la zone d’interaction, nous mettons
en place un système de mesure de la durée des impulsions appelé Frequency Resolved
Optical Gating (FROG) [74][75].
Le FROG est un autocorrelateur résolu en longueur d’onde. Le principe consiste à uti-
liser un montage interféromètrique de type Mach-Zehnder avec une ligne à retard op-
tique, puis de focaliser les deux faisceaux dans un cristal doubleur de fréquence (voir Fi-
gure 2.4).
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FIGURE 2.4 – Schéma du montage optique du FROG. Ce montage est mis en place après les mi-
roirs chirpés et les prismes qui précompensent la GVD, et en parallèle avec la ligne menant à
l’échantillon.
La lumière doit traverser la même épaisseur d’air et de verre sur le chemin optique
allant du laser à la pointe que sur celui menant au cristal afin de mesurer la durée de l’im-
pulsion lorsqu’elle est sur la pointe. Pour l’air, il suffit de mesurer cette épaisseur et de
la reproduire sur le bras fixe du FROG. Pour le verre, nous utilisons une lame séparatrice
d’épaisseur désirée lorsqu’elle est placée à 45° du faisceau, et nous ajoutons une com-
pensatrice afin d’éviter toute asymétrie de dispersion d’un bras par rapport à l’autre, qui
entraînerait une asymétrie dans le signal temporel mesuré.
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Le cristal doubleur que nous utilisons est un cristal de bêta-borate de baryum (BBO)
de 20 μm d’épaisseur. Cette épaisseur a été choisie afin que toutes les longueurs d’ondes
soient doublées et donc d’éviter les sélections spectrales, tout en ayant une efficacité suf-
fisante pour la mesure. Le cristal va additionner l’énergie et le vecteur d’onde de deux
photons arrivant en même temps. Ainsi, si les impulsions venant des deux bras ne se re-
couvrent pas temporellement, il y aura deux faisceaux de couleur bleu (autour de 400 nm
dans notre cas) et de même direction que les faisceaux initiaux. Mais si les impulsions des
deux bras se recouvrent dans le cristal, un 3ème faisceau de couleur bleue et centré entre
les deux premiers apparaitra. Ce dernier sera issu de l’addition de l’énergie et du vecteur
d’onde d’un photon de chaque bras par accord de phase.
Ainsi, en déplaçant la platine de translation, ce 3ème faisceau va apparaitre lorsque
les deux impulsions arriveront en même temps dans le cristal de BBO, puis disparaitre
lorsqu’ils seront séparés. Nous injectons ensuite ce 3ème faisceau dans un spectromètre
afin d’obtenir une figure correspondant à l’intensité de ce faisceau en fonction du délai
entre les deux impulsions et en fonction des longueurs d’ondes. Cette figure est plus com-
munément appelée "trace FROG".
??? ???
??? ???
FIGURE 2.5 – Simulation des traces FROG d’un profil spectral gaussien de largeur 80 nm avec
une phase plate (a), avec de la GVD de 225 fs2 (b), avec du TOD de 3375 fs3 (c), et avec de la GVD
de 225 fs2 et du TOD de 3375 fs3 en même temps (d).
Le FROG, contrairement à un autocorrelateur classique, permet de visualiser en deux
dimensions des informations sur l’impulsionutilisée comme les différents ordres de phase
du laser, et ainsi, de savoir mesurer la dispersion à corriger (voir Figure 2.5).
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- L’ordre 0, qui correspond à la CEP, n’est pas discernable par l’utilisation du FROG.
- L’ordre 1 n’est pas discernable non plus car il représente la position temporelle absolue
de l’impulsion.
- L’ordre 2, qui correspond à la GVD est visible par une dilatation homogène de la trace
FROG selon l’axe des temps. Elle se règle avec les miroirs chirpés et les 2 prismes. Cette
ordre de phase augmente la largeur temporelle des impulsions sans en changer la forme,
il est donc impératif de la contrôler.
- L’ordre 3, qui correspond à la TOD, est visible par une dilatation linéaire de la trace FROG
selon l’axe des temps. Elle n’est malheureusement pas réglable avec uniquement l’oscil-
lateur.
Après ajustement de la GVD, nous obtenons des impulsions proche de la limitée par
transformée de Fourier dans la chambre UHV et que nous mesurons avec le FROG à 14 fs
(voir Figure 2.5(d)).
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FIGURE 2.6 – Trace FROG expérimentale après réglage optimal de la GVD (a). Reconstruction
de la Trace FROG après optimisation de l’amplitude et de la phase spectrale (b). Profil tem-
porel d’une impulsion par autocorrélation, en intégrant selon les longueurs d’ondes la trace
FROG expérimentale : FWHM=21.5/

2= 15 fs (c). Si le spectre est parfaitement gaussien, nous
retrouverions la durée d’impulsion en divisant la durée de l’autocorrélation par

2. Comme ici
le spectre est presque gaussien, nous arrivons donc presque au bon résultat. Profil temporel
d’une impulsion par reconstruction de la trace FROG : FWHM=14.2 fs (d).
Afin d’obtenir des impulsions les plus courtes possible dans la chambre UHV, il est
nécessaire d’effectuer 7 allers-retours sur les miroirs chirpés ainsi que 2mm d’épaisseur
43
de verre avec les deux prismes, ce qui correspond à une précompensation de−770 f s2. Le
réglage de la dispersion nous permet donc d’obtenir les impulsions les plus courtes pos-
sible, et l’utilisation du FROG nous donne une mesure de la durée des impulsions de 14
fs. Théoriquement, avec une phase optimisée, nous avions calculé que la durée des im-
pulsions devrait être de 10 fs en sortie de laser. Cependant, la bande spectrale des miroirs
chirpés et de l’atténuateur réduisent légèrement le spectre, faisant passer le FWHM de 94
nm à 86 nm, et augmentant ainsi la durée des impulsions.
La trace FROG obtenue est proche de celle reconstruite (voir Figure 2.6). De léger
ordres de phase supérieurs sont responsables de pré et post impulsion d’intensité infé-
rieur à 5% du maximum de l’éclairement. Cependant, ces pré et post impulsions seront
filtrées lors de l’interaction non-linéaire avec la pointe.
Avant d’entrer dans la chambre UHV, nous contrôlons la puissance du laser avec un
atténuateur commerciale [76] qui réduit la puissance maximale possible d’utilisation a
200 mW, et la polarisation avec une lame λ/2.
2.2.3 Focalisation de la lumière dans la chambre UHV
Afin de focaliser la lumière au centre de la chambre UHV, nous utilisons un miroir pa-
rabolique hors axe [77] placé à l’intérieur de celle-ci à l’aide de supports Thorlabs qui ne
sont pas fabriqués pour travailler dans le vide [78][79][80]. Pour cela, il faut tout d’abord
s’assurer qu’aucune bulle d’air ne reste emprisonnée dans les trous taraudés servant à la
fixation de ces supports. Nous avons donc percé des trous afin de libérer ces bulles po-
tentielles et d’éviter une fuite virtuelle. Puis, nous avons lavé ces supports à l’acétone et
à l’éthanol. Après leur mise en place dans la chambre UHV, nous n’avons pas décelé de
changement de pression à l’intérieur de la chambre.
Contrairement aux lentilles réfractives, les miroirs paraboliques hors axe ont la pro-
priété d’avoir une distance de focalisation qui ne dépend pas de la longueur d’onde, et
permet donc de conserver la largeur spectrale au point focal, et donc la durée de l’impul-
sion. Enpremière approximation, nous considérerons quenotre faisceau est spatialement
gaussien et suit donc les règles de focalisation de l’optique gaussienne.
Dans le plan(x,y) perpendiculaire à l’axe de propagation z du faisceau, nous avons un
profil transverse gaussien
I(r,z)= I0
w2(z)
exp
(
− 2r
2
w2(z)
)
(2.8)
avec r 2 = x2+ y2 et w(z) le rayon en 1/e2 décrit par
w(z)=w0
√
1+ z
2
Z2R
(2.9)
avec w0 le rayon le plus petit du faisceau, appelé le waist, et ZR la longueur de Rayleigh
avec ZR = πw
2
0
λc
(voir Figure 3.12).
L’utilisation d’un miroir parabolique hors axe a pour but de focaliser la lumière sans
ajouter de GVD, c’est à dire sans traverser de milieu dispersif supplémentaire. Cependant,
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FIGURE 2.7 – Simulation de la focalisation du faisceau en x et y en fonction de sa propagation en
z. Nous avons choisi un waist w0 de 5 μm, ce qui nous donne pour une longueur d’onde de 800
nm, une longueur de Rayleigh ZR = 98 μm et un angle de divergence θ0 = 50.9 mrad.
son utilisation nécessite un très bon alignement afin d’éviter tout problème d’astigma-
tisme, qui impliquerait de focaliser la lumière sur l’axe des x et sur l’axe des y à différents
moments (voir Figure 2.8). L’origine de cet astigmatisme est que la distance focale d’un
miroir parabolique hors axe dépend de manière très critique de l’angle d’incidence.
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FIGURE 2.8 – Simulation du rayon du laser w(z) selon les axes x et y autour du point de focalisa-
tion, et schéma du profil spatial transverse du faisceau 0.1 mm avant focalisation, au point de
focalisation et 0.1mmaprès la focalisation. Lorsque lemiroir paraboliquen’est pas encore réglé
il y a de l’astigmatisme (a), après ajustement du miroir parabolique il n’y a plus d’astigmatisme
(b).
Il faut donc commencer par placer correctement le système UHV sur la table optique
afin que le hublot d’entrée du laser soit centré et perpendiculaire à une ligne de trous de
la table optique.
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Puis, nous plaçons deux diaphragmes à 80 cm de distance l’un de l’autre juste avant
d’entrer dans la chambre UHV. Ils permettent d’obtenir un faisceau très reproductible et
parfaitement aligné avec le miroir parabolique. Afin de vérifier qu’il n’y a pas d’astigma-
tisme, nous avons créé une procédure permettant d’enregistrer la courbe de focalisation
en x et en y en fonction de z (axe de propagation du laser).
La première étape de cette procédure consiste à placer correctement le pied du miroir
dans la chambre UHV. Puis, il faut insérer le miroir parabolique et faire les réglages gros-
siers afin de focaliser le laser au centre de la chambre UHV. Ensuite, nous placçons une
caméra [81] sur une platine de translation au point de focalisation, et nous la déplaçons
sur l’axe de propagation du laser. Ce dispositif mesure donc la distribution en intensité
d’un faisceau aux alentours de son point focal, et correspond donc un profilomètre. Nous
finissons en effectuant les réglages fins du miroir parabolique afin d’éliminer l’astigma-
tisme. Cela se traduit par la superposition de la courbe de focalisation en x et de celle en
y (voir Figure 2.9).
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FIGURE 2.9 – Mesure de la focalisation en x et en y en fonction de z. Les deux courbes se super-
posent, prouvant qu’il n’y a pas d’astigmatisme. Connaissant la taille des pixels de la caméra
utilisée, nous avons convertis le nombre de pixel en distance, ce qui nous permet de mesurer le
waist w0 ainsi que l’angle de divergence du faisceau θ, qui valent respectivement 5 μm et 76.4
mrad.
Cette procédure nous permet d’obtenir la taille de focalisation de notre laser (w0 = 5
μm) ainsi que son angle de divergence (θ = 76.4 mrad) tout en vérifiant le bon alignement
de notre miroir parabolique hors axe.
Il est de rigueur de comparer l’angle de divergence de notre faisceau θ avec celui d’un
faisceau parfaitement gaussien θ0 en utilisant le facteur M2 [82] tel que
θ=M2θ0 (2.10)
Un faisceau parfaitement gaussien a un angle de divergence
θ0 = z
w
= ZR
w0
= λ
πw0
(2.11)
Ainsi, en mesurant le waist w0 nous pouvons en déduire l’angle de divergence θ0 d’un
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faisceau parfaitement gaussien avec un waist égal à celui de notre mesure. Nous trouvons
finalement le facteur M2 :
M2 = θ
θ0
= θπw0
λ
= 1.5 (2.12)
Avec un faisceau parfaitement gaussien, nous aurions obtenu un facteur M2 = 1. Ce
calcul montre donc que la qualité de focalisation de notre faisceau est bonne.
2.2.4 Le calcul de l’intensité laser
Le paramètre le plus utilisé pour définir l’interaction du laser avec notre pointe corres-
pond au maximum de l’intensité d’une impulsion I0. Nous pouvons obtenir une relation
reliant l’énergie d’une impulsion Eimp à son intensité I(r,t) définie par une gaussienne en
espace multipliée par une gaussienne en temps :
Eimp =
∫
S
∫
t
I0 exp
(
−4ln2t
2
Δτ2
)
exp
(
−2r
2
w20
)
dSdt (2.13)
après résolution des intégrales, nous trouvons
I0(W/m
2)= 1.88 Eimp(J)
Δτ(s)πw20(m)
(2.14)
avec w0 le waist en 1/e2 et Δτ la durée d’impulsion en FWHM.
L’énergie d’une impulsion Eimp est obtenue par
Eimp(J)=
Pmoy (W)
frep(Hz)
(2.15)
avec Pmoy la puissance moyenne, et frep la fréquence de répétition.
Nous pouvons alors reprendre l’équation 2.14 avec des unités plus communément utili-
sées
I0(GW/cm
2)= 1.88∗105 Pmoy (mW)
frep(MHz)Δτ( f s)πw20(μm)
(2.16)
En prenant nos paramètres laser, nous obtenons :
I0(GW/cm
2)= 2.14×Pmoy (mW) (2.17)
2.3 La pointe
Nos échantillons vont être placés dans la chambre sous ultra vide (UHV) avec une
pression d’environ 7.5 10−10 Torr. Cette pression est obtenue grâce à une pompe primaire
en série avec une pompe turbo-moléculaire et grâce à un étuvage de la chambre UHV.
Une pompe ionique a aussi été mise en place mais n’est pas utilisée car son système de
fonctionnement émet des électrons et des ions dans la chambre UHV, ce qui ajoute un
bruit important dans nos mesures. L’étuvage est effectué après avoir placé un échantillon
et pompé une première fois le système. Le principe consiste à chauffer l’enceinte à 140°C
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pendant 24h afin de décoller le maximum de molécules des parois internes de la chambre
UHV.
Deux jauges sont utilisées pour mesurer la pression dans la chambre. La première,
couple la technologie de deux types de jauge, celle de Pirani qui consiste à chauffer un fil
de tungstène et de mesurer sa conductivité thermique, et celle de la cathode froide qui
consiste à appliquer une forte différence de potentiel entre deux électrodes pour ioni-
ser les molécules et mesurer le courant de décharge. Cette jauge permet de mesurer une
pression comprise entre la pression atmosphérique et 10−8 Torr, cependant son utilisa-
tion émet des électrons et ions dans la chambre, c’est pourquoi elle doit être éteinte lors
de nos mesures. La deuxième est une jauge de Bayard-Alpert qui consiste à émettre des
électrons en chauffant un filament et à les accélérer afin de ioniser les molécules et col-
lecter les ions obtenus. Elle permet de mesurer une pression comprise entre 10−4 et 10−11
Torr. De la même manière, cette jauge émet énormément d’électrons et doit être éteinte
lors de nos mesures.
2.3.1 Choix du matériau de l’émetteur
Le matériau que nous utilisons dans nos expériences a été choisi pour plusieurs rai-
sons. Tout d’abord, nous voulions vérifier que les mesures effectuées dans notre système
expérimental donnedes résultats conformes aux résultats des autres équipes dans lemonde.
Pour cela, il était nécessaire de choisir un matériau qui avait déjà été étudié et dont les
résultats étaient connus dans la littérature. C’est pourquoi nous avons choisi le tungs-
tène (W), qui a déjà été utilisé pour ses caractéristiques de haute température de fusion à
3700 K et son travail de sortie raisonnable de 4.5 eV. Ensuite, nous voulons que l’émission
électronique soit centrée et nous voulons avoir une luminosité importante. Ces critères
dépendent de l’orientation cristallographique du tungstène, et il est indiqué dans la litté-
rature que les deux meilleures orientations qui satisfassent au mieux nos critères sont le
W(310) et le W(111). Nous avons finalement choisi de travailler avec des fils de tungstène
orientés dans la direction (111).
2.3.2 Support de la pointe
Afin d’émettre des électrons par émission de champ, il suffit d’appliquer un champ
électrique sur la pointe, ce qui nécessite une seule connexion. Cependant, la pointe a
besoin d’être nettoyée régulièrement. C’est pourquoi nous utilisons une boucle de chauf-
fage que nous soudons à la pointe et dans laquelle nous faisons passer du courant, ce qui
nécessite donc deux connexions. Nous pouvons utiliser n’importe laquelle de ces deux
connexions pour appliquer le champ électrique nécessaire pour l’émission de champ.
La boucle de chauffage est créée à partir d’un fil de tantale, qui est un matériau plus
souple que le tungstène, ce qui permet de meilleurs ajustements par la suite. Le fil de tan-
tale est plié en une forme de "V" symétrique, puis soudé aux connexions qui sont isolées
les unes des autres et isolées du support par un disque en céramique.
Un fil de tungstène de 8 mm, orienté dans la direction cristallographique (111) est en-
suite soudé sur la pointe du "V" de la boucle de chauffage (voir Figure 2.10).
Avant de commencer le taillage de la pointe, il est nécessaire de contrôler que le fil
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FIGURE 2.10 – Photographie d’un fil de tungstène soudé à une boucle de chauffage, elle-même
soudée à deux connexions.Une céramiquepermet d’isoler électriquement les connexions entre
elles.
soit bien centré et bien orienté. Si ce n’est pas le cas malgré toutes les précautions prises
lors du soudage de la boucle et du fil, il faut redresser la pointe en faisant pression sur la
boucle de tantale, plus souple que le fil de tungstène.
2.3.3 Le taillage de la pointe
Ce fil doit ensuite être taillé afin d’obtenir une pointe de rayon de courbure le plus pe-
tit possible. Pour cela, nous utilisons une méthode de taillage électrolytique en solution
basique [83]. La première étape consiste à préparer la solution en diluant 4 g de soude
dans 50 mL d’eau distillée, puis en ajoutant 25 mL de glycérol. Nous ajoutons ensuite une
électrode dans la solution, et nous immergeons la pointe de 4 mm. C’est la pointe métal-
lique qui joue le rôle de seconde électrode. Le passage d’un courant entre les électrodes
permet l’activation de la réaction chimique qui va désagréger le tungstène de la pointe
(voir Figure 2.11).
FIGURE 2.11 – Schéma du dispositif de taillage d’un fil de tungstène avec une réaction électro-
chimique. Nous utilisons une source de tension alternative pulsée afin d’éviter le problème des
bulles de dihydrogène.
Cependant, cette réaction émet aussi dudihydrogène formant des bulles qui remontent
à la surface. Ces bulles empêchent le contact entre le tungstène et la solution, et ainsi
empêche la réaction chimique par endroit. C’est pourquoi il est nécessaire de ne pas uti-
liser une tension continue pour activer la réaction, mais d’utiliser des pulses de tension
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les plus courts possibles et espacés du temps nécessaire pour que les bulles remontent à
la surface. Cela permet d’obtenir un taillage plus homogène et plus reproductible. Nous
commençons la réaction avec une amplitude de 3V afin qu’elle se fasse lentement et que
la pointe finale soit la plus fine possible. La réaction va tout d’abord entrainer une dimi-
nution progressive de l’épaisseur de la pointe, puis une diminution de sa taille. Lorsque
nous voyons que la pointe commence à diminuer en taille, nous diminuons l’amplitude
à 2V afin de ralentir la réaction. La réaction électrochimique continue et lorsque la taille
de la pointe de tungstène n’est plus que de 1mm environ, nous diminuons encore l’am-
plitude à 1V. Enfin, nous arrêtons la réaction lorsqu’il ne reste que 0.5 mm de longueur de
tungstène dans la solution. La pointe est terminée, cependant des molécules de glycérole
ou de soude peuvent rester accrochées sur la pointe. Afin de les enlever, nous lavons la
pointe en la trempant dans de l’eau distillée. Cette dernière étape peut être dangereuse,
car la pointe est très fine et peut se tordre lors du contact avec l’eau. Afin d’éviter cela,
nous faisons en sorte que la pointe entre dans l’eau le plus perpendiculairement possible.
La pointe est ensuitemis en sécurité dans une boîte afin d’éviter tout contact inoppor-
tun, et emmenée au microscope électronique à balayage (MEB) afin d’être imagée (voir
Figure 2.12). Grâce à cette méthode, nous sommes capable d’obtenir des pointes d’en-
viron 13 nm de rayon et avec un cône de 2.38 ° sur 0.5mm. Le but de cette géométrie est
d’augmenter le facteur d’amplification de champde la pointe (β), et de diminuer au maxi-
mum les effets de chauffage dus au laser.
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FIGURE 2.12 – Image d’une pointe de tungstène de 13 nm de rayon vu au microscope électro-
nique à balayage (MEB) à deux différents grandissements.
2.4 Support de la pointe
2.4.1 Extracteur
Afin de faire de l’émission de champ, la pointe sera connectée à un électromètre, qui
va permettre d’appliquer une tension tout en ayant accès au courant passant à travers la
pointe. Cet électromètre ne peut appliquer qu’une tension inférieure ou égale à -500V, ce
qui peut, dépendant de la taille de la pointe, ne pas être suffisant pour les expériences
que nous voulons effectuer. C’est pourquoi nous ajoutons un disque troué à son centre,
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que nous appellerons extracteur, à 8mm de la pointe et sur lequel nous pouvons appli-
quer une tension positive afin d’augmenter le champ électrique au bout de la pointe (voir
Figure 2.13). Le trou est fait pour laisser passer les électrons dans un cône d’angle (ou
demi-angle au sommet) de 45° venant de la pointe.
2.4.2 Quadrupôle
Malgré toutes les précautions prises lors de la fabrication de la pointe (soudage et
taillage), il n’est pas rare que l’émission électronique ne soit pas parfaitement centrée.
Nous avons donc mis en place un quadrupôle afin de dévier les électrons à la sortie de la
pointe (voir Figure 2.13).
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FIGURE 2.13 – Représentation normée du quadrupôle par une vue dans l’axe de la pointe (a), et
une vue dans l’axe du laser (b). Le dimensionnement a été fait de manière à ce que le laser ne
touche que la pointe lorsqu’elle est centrée au point de focalisation. Les chiffres 1,2,3 et 4 repré-
sentent les 4 connections au quadrupôle, le chiffre 5 représente la connexion à l’extracteur.
Le dimensionnement du quadrupôle doit être fait de manière à ce que le laser ne
touche rien d’autre que la pointe lorsqu’elle est positionnée proche du point de focali-
sation du laser. Le quadrupôle et l’extracteur doivent être connectés par des fils afin que
nous puissions choisir la tension que nous leur appliquons.
Pour dévier les électrons, nous appliquons une différence de potentiel entre deux
pôles opposés du quadrupôle tout en conservant une tension moyenne fixe, égale à la
tension appliquée sur l’extracteur. Cela a pour effet de garder un même potentiel sur la
pointe et donc d’extraire le même nombre d’électrons, tout en les déviant du côté du pôle
dont la tension a augmenté.
Ce quadrupôle doit répondre à certaines contraintes : laisser passer les électrons qui
sont inclus dans un cône de 45° venant de la pointe, laisser passer le laser, ce qui implique
de les placer à 45° de l’axe de propagation du laser, et être le plus symétrique possible les
uns des autres par rapport à la pointe.
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2.4.3 Support et moteur
Nous avons créé un support permettant de placer la pointe, l’extracteur et le quadru-
pôle dans le système, et de les isoler électriquement entre eux grâce à des céramiques
(voir Figure 2.14).
FIGURE 2.14 – Photographie de la pointe accrochée à son support. Nous pouvons voir le cylindre
et le quadrupôle sur la gauche de l’image et les connexions reliées à la boucle de chauffage sur
la droite. Ce support est accroché au moteur sur le haut de l’image.
Ce support est ensuite accroché à un moteur piézolélectrique stick-flip X, Y, Z permet-
tant de déplacer la pointe au point de focalisation du laser. Ce moteur a été conçu pour
un poids prédéfini qui ne correspond pas à nos besoins, il a donc fallu lester le système,
puis étalonner les pas du moteur. Afin de faire l’étalonnage, nous avons utilisé la pointe
de tungstène dans la chambre UHV comme couteau. Sachant que le fil de tungstène uti-
lisé pour créer la pointe est de 125 μm de diamètre, nous avons focalisé le laser sur la
partie épaisse du fil puis déplacé le moteur de haut en bas tout en mesurant l’intensité
du faisceau en sortie (voir Figure 2.15). Cette mesure nous permet de déduire le nombre
de pas nécessaire pour se déplacer de 125 μm, et ainsi, obtenir la distance parcourue par
le moteur avec un seul pas, qui est de 0.4 μm. Cette valeur est suffisante puisque nous
focalisons le laser dans un waist de 5 μm.
Ces moteurs nous permettent par la suite de placer la pointe dans le point de focali-
sation du laser en suivant une procédure d’alignement permettant d’optimiser les effets
non linéaires tout en réduisant les effets de température sur la pointe.
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FIGURE 2.15 – Courbe d’étalonnage des pas du moteur avec la mesure de l’intensité du laser
après la pointe en fonction du déplacement du moteur dans l’axe vertical. Le laser est focalisé
dans le corps de la pointe dont le diamètre est de 125 μm. Nous trouvons donc qu’un déplace-
ment de un pas correspond à un déplacement de 0.4 μm.
2.5 Analyse de l’émission électronique
2.5.1 Détection des électrons émis
A basse tension, le courant d’émission électronique venant de la pointe peut être ex-
trêmement faible, quelques femtoampères. Avec l’utilisation du laser et sa fréquence de
répétition de 80 MHz, cela revient à émettre environ 10−4 électrons par impulsions. Afin
de détecter ces électrons, il est donc nécessaire d’en augmenter le nombre de manière
contrôlé en utilisant des galettes de microcanaux (microchannel-plate MCP). Ces galettes
utilisent l’effet avalanche pour multiplier le nombre d’électrons par un gain GMCP dépen-
dant de la tension appliquée entre ces galettes. En utilisant deux galettes de microcanaux,
une tension comprise entre 1000 et 2000 V nous permet de faire varier ce gain GMCP de
104 à 107 [84]. Cependant, ce gain diminue si le nombre d’électrons en sortie des MCP est
supérieur à 0.1 μA, ou si l’énergie des électrons arrivant sur la face avant des MCP n’est
pas assez importante.
Les MCP sont suivis d’un écran de phosphore qui va récolter les électrons (voir Figure
2.16). L’utilisation de cet écran de phosphore a deux objectifs. Le premier est de conver-
tir les électrons en photons, qui vont ensuite être enregistrés par une caméra CCD afin
d’obtenir la distribution spatiale des électrons (voir Figure 2.17). Cette conversion néces-
site que la différence de potentiel entre la face arrière des MCP et l’écran de phosphore
soit assez importante (environ 1000 V). Le deuxième objectif est de pouvoir mesurer le
nombre d’électrons arrivant sur le phosphore afin d’obtenir le courant d’émission élec-
tronique ainsi que sa courbe de distribution en énergie. Cette mesure nécessite unique-
ment d’attirer les électrons en direction de l’écran de phosphore, c’est à dire d’appliquer
une faible différence de potentiel entre la face arrière des MCP et l’écran de phosphore
(environ 50 V). Si tous les électrons émis par la pointe arrivent jusqu’au phosphore, nous
pouvons relier le courant d’émission de la pointe IW et le courant sur le phosphore IPh par
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la relation :
IPh = IW ×GMCP (2.18)
Cette relation n’est pas tout a fait vrai car elle ne prend pas en compte que les électrons
émis par la pointe n’arrivent pas tous sur le phosphore. Nous pouvons donc rectifier cette
équation en posant TWMCP le pourcentage des électrons émis par la pointe arrivant aux
MCP. L’équation 2.18 devient donc :
IPh = IW ×TWMCP ×GMCP (2.19)
FIGURE 2.16 – Photographie des galettes de microcanaux (MCP) et de l’écran de phosphore.
FIGURE 2.17 – Image de la distribution spatiale des électrons lors d’une émission de champ
d’une pointe de tungstène propre orientée dans la direction cristallographique (111) prise par
une caméra CCD sur l’écran de phosphore.
2.5.2 Courant d’émission électronique
Le courant d’émission électronique estmesuré à deux endroits différents. Tout d’abord,
l’électromètre utilisé sur la pointe nous permet d’appliquer une tension tout en mesurant
le courant IW jusqu’à un minimum de 0.1 pA. Ce courant correspond donc au nombre
d’électrons total émis par la pointe. La deuxième mesure du courant se fait sur l’écran
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de phosphore en connectant un amplificateur de transimpédance suivi d’un voltmètre.
Le principe consiste à mesurer la tension UAT aux bornes d’une résistance R dont nous
pouvons faire varier la valeur et dans laquelle passe le courant du phosphore IPh . Cet am-
plificateur de transimpédance ne fonctionne qu’à des tensions inférieures à 2500 V, et est
directement connecté à l’écran de phosphore. Il faut donc faire attention à ce que la ten-
sion sur le phosphore soit inférieure à cette valeur lorsque nous mesurons le courant.
Nous pouvons retrouver la valeur du courant sur le phosphore par la relation
UAT =R× IPh (2.20)
Les résistances R que nous pouvons utiliser sont de 1 MΩ, 10 MΩ, 100 MΩ ou 1 GΩ. Le
choix de cette résistance lors de la mesure est très importante, car le voltmètre que nous
utilisons afin d’avoir une mesure très précise de la tension aux bornes de cette résistance,
sature à 12 V.
Ayant toujours accès à UAT, les deux formules importantes sont :
IPh =
UAT
R
(2.21)
IW = UAT
R×TWMCP ×GMCP
(2.22)
Donnons deux exemples concrets :
Le but de cette première expérience est de mesurer un courant extrêmement faible.
La première chose à faire en commençant une expérience d’émission électronique est
de mettre sous tension les MCP et le phosphore. En effet, une émission électronique sur
un phosphore qui n’est pas sous tension impliquerait sa destruction. Nous appliquons
donc une tension de 2000 V aux bornes des MCP, permettant un gain maximal GMCP =
107. Puis, nous mesurons le courant sur l’écran de phosphore en utilisant la plus haute
résistance R = 1 GΩ afin de voir les plus petits courant possible. La tension alors mesurée
UAT0, sans appliquer de tension sur la pointe, correspond au courant d’obscurité, et vaut
environ 30 mV. Ce bruit de fond dépend de la résistance utilisée comme nous pouvons le
voir dans le tableau 2.2. Nous augmentons alors la tension appliquée sur la pointe petit
à petit jusqu’à obtenir une tension UAT = 1 V aux bornes de la résistance. Nous pouvons
alors remarquer que l’électromètre indique un courant IW = 0.1 pA, correspondant à sa
limite de sensibilité, et indiquant donc que le courant réel sur la pointe est inférieur ou
égal à cette valeur. Afin d’obtenir la valeur réelle de IW, nous utilisons l’équation 2.22 en
présumant que tous les électrons émis par la pointe arrivent aux MCP (TWMCP = 1) :
IW = 1
109×107 = 10
−16A= 0.1 f A (2.23)
R = 1 GΩ R = 100 MΩ R = 10 MΩ R = 1 MΩ
Bruit de fond UAT0 (V) 2.96∗10−2 2.20∗10−3 2.54∗10−4 5.88∗10−5
Bruit de fond IPh0 (pA) 29.6 22 25.4 58.8
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TABLEAU 2.2 – Mesure du courant d’obscurité de la mesure de courant du phosphore en fonc-
tion de la résistance de l’amplificateur de transimpédance utilisée. Nous pouvons constater que
pour les trois premières resistances, le bruit de fond reste sensiblement le même (les valeurs
restent dans l’incertitude de mesure), mais pour R = 1 MΩ, le bruit augmente entre un facteur 2
et 3.
Le but de la deuxième expérience est de déterminer la tension à appliquer sur les MCP,
et la résistance à choisir sur l’amplificateur de transimpédance pour mesurer un courant
d’émission électronique plus élevé.
Nous appliquons une tension sur la pointe et mesurons sur l’électromètre un courant
d’émission électronique IW = 1 pA. Si nous appliquons une tension de 2000 V aux bornes
des MCP, le gain GMCP sera de 107, et le courant de sortie sera donc IPh = 10 μA. Comme
expliqué précédemment, avec un courant si élevé en sortie des MCP, le gain baissera, ce
qui posera de gros problèmes dans les courbes de distribution en énergie (voir Chapitre
3). Nous essayerons donc toujours de garder un courant inférieur à 0.1 μA en sortie des
MCP. Pour cela, nous abaissons la tension à leur borne à 1250 V, donnant un gain GMCP =
105. Si tous les électrons émis par la pointe arrive jusqu’au phosphore, le courant mesuré
IPh devrait alors être de IPh = IW×GMCP = 0.1 μA. En utilisant la résistance R de 1 GΩ, nous
devrions donc mesurer une tension UAT = R×IPh = 100 V. Or le voltmètre sature à 12 V.
Il est donc nécessaire d’utiliser une autre résistance plus faible, comme celle de 100 MΩ
afin de trouver UAT = R×IPh = 10 V.
Avec ces deux expériences, nous pouvons constater que le choix du gain des MCP et
de la résistance au borne de l’amplificateur de transimpédance utilisée dépend de la va-
leur du courant d’émission que nous voulons mesurer. Cependant en pratique, les valeurs
du pourcentage des électrons émis par la pointe et arrivant aux MCP TWMCP, ainsi que du
gain des MCP GMCP ne sont pas parfaitement connues, rendant l’équation 2.19 difficile-
ment utilisable. Sans accès direct au courant de la pointe via l’électromètre, il est donc
assez compliqué de remonter au courant d’émission de la pointe.
2.5.3 Les grilles
Afin d’obtenir la courbe de distribution en énergie des électrons, nous utilisons un
analyseur à retard de champ, aussi appelé "retarding field analyzer". Le principe consiste
à ralentir les électrons en appliquant un potentiel négatif sur des grilles. L’utilisation de
grilles permet de laisser passer les électrons tout en appliquant un potentiel presque ho-
mogène sur toute une surface prédéfinie, créant donc une barrière de potentiel. Les élec-
trons ayant une énergie assez grande pour passer au dessus de cette barrière pourront
alors traverser les grilles, alors que ceux qui ont une énergie trop petite seront repoussés.
Dans notre analyseur à retard de champ, nous utilisons trois grilles hémisphériques
(voir Figure 2.18) d’un rayon de courbure de 10 cm, placées à 10 cm de la pointe et espa-
cées de 4 mm les unes des autres.
La forme des grilles a été choisie de façon à ce que les électrons arrivent le plus per-
pendiculairement possible. En effet, la variation de potentiel des grilles n’affecte que la
composante longitudinale de l’énergie des électrons, ainsi, si ils n’arrivent pas perpendi-
culairement aux grilles, l’énergie mesurée ne sera qu’une partie de leur énergie réelle.
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FIGURE 2.18 – Photographie d’une des trois grilles hémisphériques utilisées dans notre analy-
seur en énergie.
Le nombre de grilles a été choisi de façon à rendre le potentiel appliqué sur la grille
de mesure, le plus homogène possible. En effet, lorsque nous appliquons une tension
sur une grille, le potentiel au centre d’une maille est plus faible que le potentiel sur son
bord. Ainsi, les électrons qui devraient être repoussés avec la tension appliquée sur la
grille peuvent passer s’ils arrivent au centre d’une maille, augmentant ainsi la taille des
pics en énergie. La formule déterminant la différence de potentiel entre le bord et le centre
d’une maille est [85] :
ΔUg = R
π
(F1+F2) (2.24)
avecΔUg la différence de potentiel entre le bord et le centre d’une maille, R le rayon d’une
maille, F1 le champ électrique en amont de la grille de mesure, et F2 le champ électrique
en aval de la grille de mesure.
Cette différence de potentiel entre le bord et le centre de la maille contribue très for-
tement à la résolution en énergie de notre analyseur à retard de champ. Il est donc néces-
saire de contrôler cette différence de potentiel. Pour cela, nous avons mis en place une
grille supplémentaire de chaque coté de la grille de mesure (voir Figure 2.19) d’où l’uti-
lisation de trois grilles. Les champs électriques sont alors définis par F = U/d , avec U la
différence de potentiel entre deux grilles, et d la distance qui les sépare. La formule 2.24
devient donc
ΔUg = R
π
(
U1
d1
+ U2
d2
)
(2.25)
Dans notre cas, R = 0.5 mm et d1 = d2 = 4 mm.
La formule 2.24 nous indique que lameilleure résolution en énergie est obtenue lorsque
la différence de potentiel entre les grilles est faible. Cependant la grille de mesure doit être
celle qui repousse les électrons, ainsi la tension que nous appliquons sur les deux autres
grilles doit être inférieure à celle de la grille de mesure (en valeur absolue). Dans un pre-
mier temps, nous utiliserons donc une pile de 1.5 V en série avec le générateur de tension
de la grille de mesure sur les deux grilles extérieurs. Une fois que nous aurons vu com-
ment obtenir des courbes de la distribution en énergie, nous pourront alors vérifier que
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FIGURE 2.19 – Photographie des trois grilles hémisphériques, des MCP et du phosphore.
cette configuration est la meilleure.
Il est important de savoir qu’en utilisant des grilles, une partie des électrons émis par
la pointe n’arriveront pas jusqu’au phosphore dû à leur collision sur les grilles. Ce pro-
blème est déja pris en compte dans les calculs via TWMCP dans l’équation 2.19.
2.5.4 Courbe de la distribution en énergie
La courbe de distribution en énergie est obtenue en mesurant la tension aux bornes
de la résistance de l’amplificateur de transimpédance UAT en fonction de la tension appli-
quée sur la grille de mesure VG. La répulsion des électrons s’effectue s’ils ont une énergie
inférieure au niveau du vide des grilles, qui est l’énergie correspondant à la tension ap-
pliquée sur ces grilles plus leur travail de sortie (voir Figure 2.20). En émission de champ,
les électrons de la pointe étant émis autour du niveau de Fermi, leur énergie correspond à
la tension que nous lui appliquons. Leur répulsion se fera alors lorsque la tension sur les
grilles sera égale à la tension appliquée sur la pointe moins le travail de sortie des grilles
VG0 = VW −ΦG (voir Figure 2.21(a)).
Afin de déterminer plus facilement où devrait se situer le pic d’électrons sortant de la
pointe en émission de champ, nous convertissons l’axe des abscisses en lui appliquant
une valeur absolue et en lui soustrayant VG0. Ainsi, l’origine de l’axe des abscisses cor-
respond à l’emplacement des électrons ayant une énergie égale à l’énergie de Fermi de
la pointe, et l’axe des abscisses peut être considéré comme étant l’axe des énergies où
sortent les électrons centrés autour de l’énergie de Fermi. Pour l’axe des ordonnées, la
conversion à faire correspond au passage de la tension aux bornes de la résistance de
l’amplificateur d’impédance UAT au courant d’émission électronique de la pointe IW, vu
précédemment (voir Figure 2.21(b)). Cependant nous ne trouvons pas exactement IW, qui
est fixe au cours de la mesure, mais plus exactement le courant d’émission électronique
arrivant aux MCP.
La courbe ainsi obtenue (voir Figure 2.21(b)) correspond en fait à l’intégrale de la dis-
tribution en énergie. Il nous suffit donc de la dériver numériquement afin d’obtenir la
distribution énergétique des électrons (voir Figure 2.22). Cependant, l’utilisation d’une
dérivée numérique implique un bruit important. Afin d’éliminer un maximum de bruit et
de dériver analogiquement le signal, nous utilisons un Lock In.
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FIGURE 2.20 – Diagramme du potentiel de la pointe jusqu’à la face avant des MCP. VW , VE et VG
sont respectivement la tension appliquée sur la pointe de tungstène, l’extracteur et la grille de
mesure. La face avant des MCP est à la masse. En émission de champ, les électrons sortent de la
pointe par effet tunnel à μW , puis sont accélérés par l’extracteur. Arrivés proche des grilles, ils
sont repoussés. Il faut alors qu’ils aient une énergie supérieure à la barrière de potentiel de la
grille de mesure pour les traverser. Dans ce cas précis, VG+ΦG = VW , donc seul les électrons qui
ont une énergie supérieure à μW passent au dessus de la barrière de potentiel.
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FIGURE 2.21 – Mesure de la tension aux bornes de la résistance de l’amplificateur de transimpé-
dance en fonction de la tension appliquée sur la grille de mesure. La tension sur la pointe est de
VW = -400 V. Les électrons qui sortent par émission de champ à l’énergie de Fermi de la pointe
sont repoussés par les grilles lorsque VG+ΦG = VW .ΦG = 4.5 eV donc les électrons sont repous-
sés autour de la tension VG = -395.5 V (a). Nous pouvons alors convertir l’axe des abscisses et des
ordonnées afin de trouver le courant d’émission électronique qui passe à travers les grilles en
fonction de l’énergie des électrons centrée autour de l’énergie de Fermi de la pointe (b).
2.5.5 Le Lock In
Le Lock In va nous permettre de dériver analogiquement le signal et de supprimer
les bruits périodiques (Voir Annexe2 III). Cependant son utilisation nécessite de nom-
breuses précautions et vérifications afin d’obtenir une courbe de distribution énergétique
des électrons moins bruitée qu’avec la mesure précédente (voir Figure 2.26).
Afin d’utiliser le Lock In, il est nécessaire de choisir une tension sinusoïdale avec une
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FIGURE 2.22 – Courbe de la distribution en énergie des électrons par la dérivée de la mesure
du courant d’émission électronique ayant traversé les grilles en fonction de l’énergie des élec-
trons. Sans lisser la courbe, le résultat obtenu est extrêmement bruité (a). Lorsque nous lissons
la courbe sur 150 meV, le pic d’émission est plus clair mais perd en résolution (b).
fréquence et une amplitude fixe, et de moduler le signal avec.
L’endroit le plus approprié pour appliquer cette modulation correspond à la grille de
mesure. Pour cela, il faut appliquer à la fois une tension DC et une tension AC sur cette
grille, et donc utiliser un "T" de polarisation afin de protéger la source de tension conti-
nue de la source de tension alternative, et vice versa, avec un circuit RC. Utilisant une
fréquence fixe, il est très important pour la suite de vérifier si les bandes passantes des
différents appareils réduisent le signal.
La fréquence choisi pour cette modulation ne doit pas être un multiple de 50 Hz afin
de supprimer le bruit venant du réseau électrique. Nous avons choisi la fréquence de
573.1 Hz car c’est celle qui me permet d’obtenir un rapport signal sur bruit maximal.
Le Lock In étant un appareil extrêmement sensible, il doit être utilisé avec précaution.
Si le bruit que nous cherchons à supprimer est trop important, l’appareil sature. C’est
pourquoi avant d’entrer dans le Lock In nous avons mis en place un filtre passe bande
autour de la fréquence choisie.
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FIGURE 2.23 – Schéma des appareils électroniques mis en place en série afin de mesurer le cou-
rant électronique sur le phosphore et sa dérivée avec un Lock In.
Une fois tous les appareils mis en place (voir Figure 2.23) et la fréquence de modula-
tion choisie, nous pouvons vérifier les bandes passantes des différents appareils.
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Tout d’abord, le "T" de polarisation que nous utilisons comporte un circuit RC dont la
bande passante n’est pas du tout adapté à notre système. Avec la fréquence choisie, nous
mesurons une division de l’amplitude de modulation par un facteur 40.
L’amplificateur de transimpédance a une bande passante différente en fonction de la ré-
sistance choisie. Il est donc nécessaire de mesurer son gain GAT pour chacune des résis-
tances (voir Figure 2.24 et Tableau 2.3).
Le filtre passe bande que nous utilisons réduit aussi le signal, mais dispose d’un gain de
10dB. Nous mesurons donc un gain global GFPB = 0.86 en passant à travers ce filtre.
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FIGURE 2.24 – Mesure de la distribution énergétique des électrons venant de l’émission de
champ d’une pointe en utilisant le Lock In, avec les quatres résistances de l’amplificateur de
transimpédance (a), et rectification de la réduction du signal dû aux bandes passantes des ré-
sistances de l’amplificateur de transimpédance, en divisant par GAT (b).
R = 1 GΩ R = 100 MΩ R = 10 MΩ R = 1 MΩ
Valeur attendue (V) 2.5 0.25 0.025 0.0025
Valeur mesurée (V) 0.217 0.149 0.025 0.0025
Gain à 573.1 Hz GAT 0.087 0.595 1 1
TABLEAU 2.3 – Valeurs attendues et mesurées des maximums du signal du Lock In lors d’une
même émission de champ en fonction de la résistance de l’amplificateur de transimpédance
utilisée. Nous en déduisons un gain qu’il faut multiplier à la valeur attendue afin de trouver la
valeur du signal mesuré.
L’amplitude que nous avons choisi pour moduler le signal dépend entièrement de
ce que nous souhaitons analyser. Les amplitudes plus faibles donnent des signaux plus
faibles mais de meilleures résolutions (voir Figure 2.25), ainsi si nous voulons voir des
pics de faible largeur en énergie, nous prendrons une amplitude assez faible de 1 V, et si
nous voulons voir des signaux faibles, nous prendrons une amplitude plus élevée de 5 V.
Le signal obtenu avec le Lock In ULI correspond à (voir Annexe 2 III) :
ULI = dU
dVDC
VAC (2.26)
avec U le signal juste avant d’entrer dans le Lock In, VDC et VAC respectivement la tension
continue et alternative appliquée sur la grille de mesure. ULI est affiché en valeur RMS, et
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FIGURE 2.25 – Mesure de l’intensité du signal du Lock In en fonction de l’amplitude appliquée
(a) et de la résolution du pic d’émission de champ en fonction de l’amplitude appliquée (b).
l’amplitude du signal de modulation VAC est elle aussi exprimé en valeur RMS.
Afin d’obtenir le signal réel, il faut donc recalibrer le signal obtenu sur le Lock In. Tout
d’abord, nous passons en valeur pic à pic en multiplier le signal du Lock In ULI par

2, et
nous divisons par 40 l’amplitude de modulation VAC en passant par le "T" de polarisation.
ULI(picàpic)=

2
dU
dVDC
(VAC/40) (2.27)
Puis l’amplificateur de transimpédance et le filtre passe bande réduisent le signal
ULI =

2
dUAT
dVDC
×GAT ×GFPB× (VAC/40) (2.28)
Et enfin, nous souhaitons trouver la dérivée du courant du phosphore dIPhdVDC donc il
faut dériver par la résistance de l’amplificateur de transimpédance :
ULI/R=

2
dIPh
dVDC
×GAT ×GFPB× (VAC/40) (2.29)
dIPh
dVDC
= ULI∗40
2×R×GAT ×GFPB×VAC
(2.30)
Au final, la courbe obtenue avec le Lock In est beaucoup moins bruitée (voir Figure
2.26). Nous pouvons aussi comparer la largeur à mi-hauteur (FWHM) des deux courbes
mesurées, et voir que la mesure avec Lock In est mieux résolue. Nous trouvons avec la
dérivée du courant FWHM = 222 meV, et avec le signal du Lock In FWHM = 212 meV. Dans
le chapitre 3, nous verrons comment cette valeur va nous permettre de remonter à la ré-
solution de notre analyseur à retard de champ.
2.5.6 Les tensions sur les grilles
Maintenant que nous savons comment obtenir une courbe de la distribution en éner-
gie des électrons en utilisant le Lock In, nous allons vérifier que les tensions appliquées
sur les grilles jusqu’à maintenant nous donnent les meilleurs résultats possible. Pour cela,
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FIGURE 2.26 – Mesure de la distribution énergétique des électrons venant de l’émission de
champ d’une pointe en utilisant la dérivée du courant sur le phosphore (a) ou le signal du
Lock In convertit en dérivée du courant (b). Nous mesurons les largeurs à mi-hauteur des deux
courbes à 222 meV pour la dérivée du courant et 212 meV pour le signal du Lock In.
nous avons fait des analyses de la distribution spatiale et énergétique des électrons émis
en émission de champ en fonction des tensions appliquées sur les grilles. Les tensions
appliquées sur la pointe, les MCP et le phosphore sont fixes, respectivement de -400 V,
+1500 V (avec la face avant à la masse) et +2000 V.
Le premier test consiste à regarder l’influence de la première grille. Nous connectons
donc les deux dernières grilles à la masse, et nous varions le champ électrique sur la pre-
mière grille (voir Figure 2.27). Nous pouvons alors remarquer deux phénomènes intéres-
sants : le déplacement et élargissement du pattern d’émission électronique et le fond dif-
fus d’électrons. Nous pouvons observer dans la figure 2.27 que le pattern d’émission se
déplace vers la droite et s’élargit lorsque nous augmentons la tension appliquée sur la
première grille. Arrivé à une tension Vg = VW −ΦG = 395.5 eV, les électrons devraient être
repoussés. Cependant la différence de potentiel entre le bord et le centre des maillesΔUg
est très importante, et ainsi les électrons passant au centre des mailles ressentent un po-
tentiel Vg −ΔUg qui leur permet de passer à travers les grilles jusqu’à une tension plus
importante. Le déplacement et élargissement du pattern sont dus à l’influence du champ
électrique de la première grille sur celui de la pointe ainsi que sur la trajectoire des élec-
trons entre la pointe et la grille. Le fond diffus correspond à la présence d’électrons se-
condaires créés lors de la collision des électrons de la pointe avec les grilles. La variation
de la tension de la première grille ne semble pas affecter la présence de ces électrons se-
condaires.
Le deuxième test consiste à regarder l’influence de la dernière grille. Nous connec-
tons donc les deux premières grilles à la masse, et nous varions le champ électrique sur
la dernière grille (voir Figure 2.28). Nous remarquons alors que le pattern d’émission ne
se déplace pas lorsque nous augmentons uniquement la tension appliquée sur la der-
nière grille. En effet, la première grille étant à la masse, elle joue le rôle d’écrantage avec
la pointe, et le champ électrique de la dernière grille n’a donc aucune influence sur celui
de la pointe ainsi que sur la trajectoire des électrons entre la pointe et la grille. Nous pou-
vons aussi remarquer que les électrons secondaires n’arrivent plus au phosphore lorsque
la tension sur cette grille est suffisamment positive ou suffisamment négative. En effet,
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FIGURE 2.27 – Distribution spatiale des électrons émis d’une pointe de tungstène sale en fonc-
tion de la tension appliquée sur la première grille. VG1 = 0 V (a), VG1 = 200 V (b), VG1 = 390 V (c),
VG1 = 400 V (d).
lorsque la tension appliquée est positive, les électrons secondaires de basses énergies sont
attirés par la grille et n’arrivent donc pas aux MCP. Lorsque la tension appliquée est né-
gative, les électrons secondaires de basses énergies créés sur les premières grilles sont
repoussés par le champ négatif de la dernière grille.
Maintenant que nous avons vérifier l’influence des tensions appliquées sur les deux
grilles extérieures, nous voulons obtenir une courbe de la distribution en énergie la mieux
résolue possible.
La première idée consiste à connecter la première grille à la masse et à appliquer +50
V sur la dernière grille afin de ne pas déplacer le pattern électronique et d’attirer les élec-
trons secondaires sur la troisième grille. Puis nous varions la tension de la grille du milieu
afin de faire la mesure de la distribution en énergie. En utilisant cette configuration, nous
avons une résolution en énergie très mauvaise dû au fait que les champs électriques au-
tour de la grille de mesure sont très grands, rendant ΔUg très important (voir équation
2.24).
La deuxième idée consiste à connecter la première grille à la masse, afin de de ne pas
déplacer le pattern électronique, et de varier la tension des deux autres grilles ensemble
afin d’obtenir un ΔUg plus petit et d’éliminer les électrons secondaires. En utilisant cette
configuration, la résolution en énergie est meilleure, mais toujours trop importante.
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FIGURE 2.28 – Distribution spatiale des électrons émis d’une pointe de tungstène sale en fonc-
tion de la tension appliquée sur la dernière grille. VG1 = 0 V (a), VG1 = 200 V (b), VG1 = 390 V
(c).
La troisième idée consiste à appliquer +50 V sur la dernière grille afin d’attirer les
électrons secondaires, puis de varier la tension des deux premières grilles ensemble afin
d’avoir un ΔUg plus petit. En utilisant cette configuration, le pattern d’émission électro-
nique se déplace lorsque nous faisons la mesure, mais nous obtenons un ΔUg beaucoup
plus petit, et donc une courbe de la distribution en énergie bien mieux résolue.
La quatrième idée consiste à déplacer les trois grilles ensemble avec une différence de
potentiel entre les deux grilles extérieures et la grille centrale de 1.5 V grâce à l’utilisation
d’une pile. En utilisant cette configuration, le pattern d’émission électronique se déplace
lorsque nous faisons la mesure, mais nous obtenons unΔUg encore meilleure que précé-
demment, et donc une courbe de distribution en énergie mieux résolue.
La configuration permettant la meilleur résolution correspond donc à la quatrième
idée (voir Figure 2.30), cependant elle n’est pas sans défaut. Premièrement, la tension ap-
pliquée sur la première grille change la trajectoire des électrons ainsi que le courant émis
par la pointe. Ce problème pourrait être résolu en ajoutant une grille supplémentaire à
la masse entre notre première grille et la pointe. Deuxièmement, la présence de grilles
implique qu’une partie des électrons émis se collisionnent aux bords des mailles et n’ar-
rivent donc jamais sur le phosphore. Ce problème ne peut être résolu qu’en changeant
complètement de système de mesure de la distribution en énergie.
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FIGURE 2.29 – Courbe de la distribution en énergie des électrons émis d’une pointe de tungstène
sale en fonction des tensions appliquées sur les grilles. VG1 = 0 V, VG2 varie,VG3 = +50 V (a), VG1 =
0 V, VG2 = VG3 varient (b), VG1 = VG2 varient et VG3 = +50 V (c), VG1 = VG2 + 1.5 V = VG3 varient (d).
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FIGURE 2.30 – Diagramme du potentiel de la pointe jusqu’à la face avant des MCP. VW , VE et VG2
sont respectivement la tension appliquée sur la pointe, l’extracteur et la grille de mesure. La
face avant des MCP est à la masse. P est la tension de 1.5 V appliquée entre les grilles extérieures
et la grille de mesure. En émssion de champ, les électrons sortent de la pointe par effet tunnel
à μW , puis sont accélérés par l’extracteur. Arrivés proche des grilles, ils sont repoussés. Il faut
alors qu’ils aient une énergie supérieure à la barrière de potentiel de la grille de mesure pour
les traverser. Dans ce cas précis, VG2 +ΦG2 = VW , donc seul les électrons qui ont une énergie
supérieure à μW passent au dessus de la barrière de potentiel.
La courbe finalement obtenue en appliquant une faible différence de potentiel entre
le grille de mesure et les deux autre grilles, en utilisant une pile de 1.5 V en série avec
le générateur de tension de la grille de mesure, correspond aux figures 2.22 et 2.26. En
utilisant l’équation 2.25, nous trouvons théoriquement que la valeur de la différence de
potentiel entre le bord et le centre d’une maille est ΔUg = 120 mV. C’est cette valeur ainsi
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que la perpendicularité de la trajectoire des électrons par rapport à nos grilles qui sont
responsables de la résolution de notre analyseur à retard de champ.
2.6 Croissance de la boîte quantique
Nous avons utilisé une approche de nanostructuration in situ pour faire croître une
boîte quantique sur le bout de la pointe. Au cours du temps, des molécules présentes
dans la chambre UHV se déposent sur la pointe, c’est pourquoi il est généralement néces-
saire de la laver régulièrement en la chauffant avant d’émettre des électrons du tungstène.
Le principe de fabrication de la boîte quantique consiste à cumuler ces molécules sur la
pointe et à les attirer pour former un nano-objet pointu là où le champ électrique est le
plus élevé, afin de minimiser l’énergie électrostatique [86].
Il faut donc commencer par faire en sorte que le champ électrique le plus élevé soit
situé au bout de la pointe. Pour cela, nous nanostructurons le tungstène avec un "Build-
Up" (voir Figure 2.31).
FIGURE 2.31 – Schéma du bout de la pointe quand elle est "sale", les adsorbats homogénéisent le
rayon de courbure de la pointe menant a une diminution du facteur d’exaltation de champ et à
une augmentation du travail de sortie. Puis, après chauffage, les adsorbats sont éjectés menant
à une émission électronique selon l’orientation cristallographique de la pointe. Après avoir ef-
fectué un build-up, le rayon de courbure le plus faible de la pointe se situe en bout de pointe.
En appliquant un fort champ électrique et en chauffant la pointe, nous sommes ca-
pable de restructurer les facettes du tungstène. Nous commençons par regarder quelle
tension négative V0 est nécessaire pour avoir un courant de 1 pA par émission de champ.
Puis, en gardant cette même tension, nous mesurons la température T0 nécessaire pour
bouger légèrement les atomes de tungstène de la pointe, ce qui est visible sur le phos-
phore. Une fois ces deux mesures faites, nous appliquons une tension positive 1.5 fois
plus grande que V0 et une température 10% plus élevée que T0 pendant 30 s. Le résultat
obtenu permet d’avoir une zone d’émission préférentielle centrée et qui émet à une ten-
sion moins élevée (voir Figure 2.32).
Puis, nous appliquons une tension négative V1 sur la pointe avec une émission de 100
nA. Les molécules vont être attirées par ce champ et former un nano-objet en environ 30
minutes. Ce nano-objet correspond à notre boîte quantique. Dépendant du moment où
nous arrêtons la croissance, nous pouvons obtenir des nano-objets de tailles différentes.
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FIGURE 2.32 – Image du phosphore avec une émission de champ d’une pointe de tungstène à
950 V après lavage, où les électrons sont émis préférentiellement sur trois sites à 120° les uns
des autres (a) et à 900 V après build-up, où les électrons sont émis préférentiellement sur un
seul site centré au bout de la pointe (b).
Plus nous continuons le processus, plus le nano-objet grandit, et plus la tension à appli-
quer pour obtenir le même courant sera faible.
Dans nos expériences, la tension nécessaire pour obtenir un courant d’émission de
quelques pA est typiquement divisée par un facteur deux comparé à celle de la pointe de
métal initiale avant croissance. De plus, le site d’émission est unique et plus petit qu’avant
la création du nano-objet (voir Figure 2.33).
FIGURE 2.33 – Image du phosphore avec une émission de champ d’une boîte quantique à 500V.
Les électrons sont tous émis sur un seul site centré au bout de la pointe.
Les avantages de cette méthode de croissance de boîtes quantiques sont : un taux de
réussite de fabrication très élevé, un positionnement centré dans l’axe de la pointe, une
bonne reproductibilité sans casser le vide, et un contrôle de la taille de la boîte quantique
avec une précision de l’ordre de l’angström.
2.7 Conclusion
Nous avons mis en place un système de mesure de la durée des impulsions appelé
FROG et utilisé des miroirs chirpés et une lame d’épaisseur variable afin d’avoir des im-
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pulsions les plus courtes possible (14 fs) à l’emplacement de l’échantillon. Nous avons
aussi placé un atténuateur et une lame demi onde afin de contrôler la puissance et la
polarisation du laser avant d’entrer dans la chambre UHV. Nous focalisons le laser avec
un miroir parabolique hors axe qui nécessite un alignement parfait afin d’éviter les pro-
blèmes d’astigmatisme, et nous mesurons le waist (5 μm) tout en vérifiant l’astigmatisme
en déplaçant une caméra dans l’axe de propagation du laser autour du point de focalisa-
tion.
Nous utilisons du tungstène orienté dans la direction cristallographique (111) afin
d’avoir un travail de sortie faible. Le taillage se fait de manière électrolytique dans une
solution de soude et permet d’obtenir des pointes de 13 nm de rayon. La pointe est sou-
dée sur une boucle de tantale afin de la laver par chauffage et est ensuite placée dans la
chambreUHVet accrochée à unmoteur permettant de déplacer la pointe dans la focalisa-
tion du laser, et au quadrupôle afinde dévier la trajectoire des électrons émis si nécessaire.
Nous analysons ensuite spatialement et énergétiquement les électrons émis grâce à
un système de détection par MCP, phosphore et caméra, et avec un analyseur à retard de
champ. Ce dernier utilise des grilles afin de repousser les électrons émis est d’obtenir leur
distribution énergétique. Afin d’éliminer un maximum de bruit, nous modulons le signal
est l’envoi dans un Lock In.
La croissance des boîtes quantiques se fait directement in-situ sur les pointes nano-
métriques, en attirant les adsorbats présents sur la pointe en bout de pointe. Cette mé-
thode nous permet d’obtenir des boîtes quantiques de tailles variables mais de matériau
inconnu.
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Chapitre 3
Les résultats sur les pointes de tungstène
3.1 Introduction
Dans ce chapitre, nousmontrerons l’analyse spatiale et énergétique des électrons émis
par une pointe de tungstène irradiée ou non par le laser femtoseconde. Nous allons voir
que nous avons obtenu la plupart des régimes d’émission électronique décrit dans le cha-
pitre 1 sauf le régime d’émission par champ laser. Les paramètres importants qui per-
mettent de se placer dans les différents régimes sont la tension appliquée, l’intensité laser
et la taille de la pointe.
Tout d’abord, nous montrerons comment utiliser les courbes de distribution énergé-
tique pour obtenir les spectres les plus résolus possible. Puis nous expliquerons la mé-
thode permettant d’obtenir la température et le facteur de champ de la pointe en utilisant
l’émission de champ. Nous détaillerons ensuite la procédure d’alignement de la pointe
dans le point de focalisation du laser avant de montrer des spectres d’émission multipho-
tonique et d’ATP.
3.2 Émission de champ d’une pointe de tungstène
Dans cette section, nous décrirons les étapes et mesures permettant d’obtenir la dis-
tribution en énergie de l’émission de champ de notre pointe nanométrique de tungstène.
3.2.1 Lavage de la pointe de tungstène
Après avoir taillé la pointe, l’avoir placée dans le système et avoir fait le vide dans la
chambre UHV, la première chose à faire consiste à laver la pointe afin d’enlever les adsor-
bats qui s’y trouvent. Par précaution, nous commencerons toujours par mettre sous ten-
sion les MCP et l’écran de phosphore. En effet, le chauffage de la pointe peut impliquer
une émission thermoionique qui détruirait le phosphore s’il n’est pas mis sous tension.
Puis, nous utilisons un générateur de courant pour chauffer la boucle de tantale. La pointe
chauffera à son tour par conduction thermique, et nous sommes capable de déterminer
sa température en utilisant un pyromètre (voir Figure 3.1(a)).
Cet outil mesure la température de la pointe en comparant son spectre (celui du corps
noir) à celui d’un fil déjà étalonné. Malheureusement, ce procédé nécessite de regarder la
pointe à l’aide d’une lentille, et n’est donc pas utilisable en présence du laser.
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FIGURE 3.1 – Photographie de l’utilisation d’un pyromètre pour calibrer la température de la
pointe (a). Mesure de la température de la pointe de tungstène faite avec le pyromètre, en fonc-
tion du courant appliqué dans la boucle de tantale (b).
Grâce au pyromètre, nous pouvons donc tracer la courbe de température de la pointe
en fonction de l’intensité électrique appliquée sur la boucle de chauffage (voir Figure
3.1(b)). Une pointe est dite propre après avoir été chauffée à environ 1500 K. Cependant,
la chauffer autant impliquerait d’agrandir la pointe, ce que nous voulons à tout prix éviter
afin de garder un grand facteur d’exaltation de champ. C’est pourquoi, nous chauffons la
pointe entre 1200 et 1300 K jusqu’à voir apparaître un pattern de symétrie dans la distri-
bution spatiale des électrons émis [47]. Ainsi, nous pouvons dire que nous ne travaillons
pas avec une pointe parfaitement propre, mais avec un léger build-up qui nous permet de
conserver la finesse de la pointe tout en émettant bien les électrons à partir du tungstène
et non d’adsorbats.
La courbe d’étalonnage de la température en fonction de l’intensité appliquée sur la
boucle sont à refaire à chaque nouvelle pointe. Cependant si les conditions de taillages
n’ont pas changé, cette courbe varie peu.
3.2.2 Centrage du pattern d’émission de champ
Après avoir lavé la pointe, nous pouvons lui appliquer une tensionnégative afind’émettre
des électrons par émission de champ. Malheureusement, la pointe n’est généralement
pas parfaitement droite, et puisque l’écran de phosphore est situé à environ 15 cm de
la pointe, même un petit angle induit un décentrage spatial des électrons important. Ce
décentrage est un problème, car non seulement il peut réduire le nombre d’électrons ar-
rivant sur le phosphore, mais il influe aussi sur les spectres de distribution en énergie. En
effet, notre analyseur à retard de champ mesure l’énergie perpendiculaire aux grilles des
électrons émis, et donnerait donc de fausses énergies si les électrons n’arrivent pas per-
pendiculairement. Il est donc nécessaire d’utiliser le quadrupôle afin de recentrer l’émis-
sion électronique.
Pour cela, nous appliquons une tension positive sur l’extracteur et le quadrupôle, ce
qui mène à un léger élargissement du pattern (voir Figure 3.2). De plus, la tension appli-
quée sur l’extracteur augmente le champ électrique en bout de pointe. Afin de garder le
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même courant d’émission, il est donc nécessaire de diminuer la tension appliquée sur la
pointe. Dépendant de la position de la pointe par rapport au quadrupôle, cette diminu-
tion est comprise entre un facteur un demi et un tiers comparé à la tension appliquée sur
le quadrupôle. Cela est dû au fait que ce quadrupôle est éloigné du bout de la pointe, et
donc que le champ électrique qu’il induit sur le bout de la pointe est diminué. Il nous
suffit ensuite d’appliquer une différence de potentiel entre deux pôles opposés du qua-
drupôle afin de recentrer les électrons émis.
??? ??? ???
FIGURE 3.2 – Pattern d’émission de champ d’une pointe de tungstène orientée dans la direction
cristallographique (111) avec VW = -830 V (a), VW = -100 V et VE = +1600 V (b), et VW = -100 V,
VE = +1600 V avec une différence de potentiel appliquée entre les pôles opposés du quadrupôle
afin de centrer le pattern (c). Les cercles noirs représentent les limites de l’écran de phosphore
et les points noirs son centre.
Afin d’obtenir la distribution en énergie des électrons, nous appliquons une tension
négative sur les grilles afin de ralentir les électrons, comme expliqué dans le chapitre 2. Ce
ralentissement a aussi pour effet d’élargir le pattern, il est donc nécessaire de vérifier que
les électrons sont toujours sur le phosphore avant la mesure. Pour cela, nous appliquons
une tension négative sur les grilles, légèrement inférieure à la tension nécessaire pour
repousser les électrons, et nous recentrons le pattern avec le quadrupôle (voir Figure 3.3).
??? ??? ???
FIGURE 3.3 – Pattern d’émission de champ d’une pointe de tungstène orientée dans la direction
cristallographique (111) avec VW = -500 V, VE = +700 V et VG = 0 V (a), VW = -500 V, VE = +700 V et
VG = -493 V (b), et VW = -500 V, VE = +700 V et VG = -493 V avec une autre différence de potentiel
afinde recentrer le pattern (c). Les cercles noirs représentent les limites de l’écrandephosphore
et les points noirs son centre.
Nous constatons que malgré le recentrage du pattern avec le quadrupôle, l’élargisse-
ment induit par la tension des grilles peut impliquer une perte d’électrons.
3.2.3 Distribution spatiale des électrons émis
Afin d’obtenir la distribution spatiale des électrons émis, nous appliquons une dif-
férence de potentiel suffisamment grande entre la face arrière du MCP et le phosphore.
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Lorsque c’est le cas, les électrons arrivent sur le phosphore avec une énergie suffisante
pour émettre des photons que nous pourront alors visualiser avec une caméra CCD. Cette
mesure ne nécessite pas d’appliquer de tension sur les grilles, ainsi nous éviterons de le
faire afin de ne pas élargir le pattern.
FIGURE 3.4 – Pattern d’émission de champ d’une pointe de tungstène propre orientée dans la
direction cristallographique (111). Ce pattern a une symétrie par rotation de 120° connu dans
le littérature.
Dans la figure 3.4, nous pouvons voir que les électrons sont émis préférentiellement
sur quatre directions selon un pattern symétrique par rotation de 120°. Cela est dû à
l’orientation cristallographique du matériau. En effet, le tungstène est structuré en fa-
cettes, et les électrons sont émis de manière préférentielle là où le rayon de courbure est
le plus faible, c’est à dire dans les coins des différentes facettes. Le choix de l’orienta-
tion cristallographique du tungstène dans la direction (111) nous permet d’avoir des sites
d’émissions centrés et donc visibles sur notre phosphore malgré les 15 cm qui le séparent
de la pointe.
Ce pattern d’émission électronique d’une pointe de tungstène propre et orientée se-
lon la direction cristallographique (111) est connu dans la littérature [47], et représente
donc une preuve que les électrons sont bien émis à partir de notre pointe nanométrique
de tungstène propre et orientée selon cette direction cristallographique.
Le courant total émis de la pointe dépend de la tension appliquée via l’équation de
Fowler-Nordheim (1.62) avec le champ électrique F = Vkr . Nous pouvons utiliser cette
équation pour déduire le champ électrique appliqué à un courant donné. Connaissant
la tension appliquée V ainsi que le rayon de la pointe après l’avoir imagé au MEB, nous
pouvons retrouver approximativement k, le coefficient d’exaltation de champ qui dépend
de la géométrie de la pointe et dans notre cas est environ égale à 6.
Cette formule nous permet ensuite de suivre l’évolutiondu rayonde la pointe. En effet,
après l’avoir chauffée ou après avoir focalisé le laser dessus, il est possible que la pointe
ait changé de rayon de courbure. Il est donc nécessaire de le retrouver, et pour cela, nous
savons qu’un courant donné est émis par la pointe à un champ électrique appliqué spé-
cifique. Ainsi, si la tension pour obtenir le même courant a augmenté alors le rayon de la
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pointe a lui aussi augmenté et nous pouvons le retrouver avec V1r1 =
V2
r2 .
3.2.4 Courbe I(V)
Nous mesurons le courant total en fonction de la tension appliquée sur la pointe. En
fittant la courbe obtenue (voir Figure 3.5(b)) avec l’expression de la courbe I(V) (1.66),
nous pouvons en déduire la valeur de β avec la pente de la droite a, puis celle de S avec
l’ordonnée à l’origine b. Ainsi, cette courbe nous donne accès au rayon de la pointe r et
au coefficient d’exaltation de champ de la pointe k.
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FIGURE 3.5 – Courbede Fowler-Nordheim sous la formede I en fonctiondeV (a), et sous la forme
de ln(I/V2) en fonction de 1/V avec un fit selon une droite affine (b). Ce fit nous permet de trou-
ver les valeurs de β et de S.
Dans cette mesure, nous obtenons un rayon de courbure de la pointe de r = 68 nm.
La pointe utilisée avait un rayon de 40 nm lors de l’imagerie au MEB, et avait été chauffée
afin de la laver. C’est ce chauffage qui a probablement agrandi la pointe.
3.2.5 Distribution en énergie des électrons émis
Afin de mesurer la distribution en énergie des électrons, il est nécessaire de baisser
la tension sur le phosphore, car l’amplificateur de transimpédence ne peut pas travailler
à trop haute tension. Dans cette configuration, nous n’avons plus accès à la distribution
spatiale des électrons émis, mais nous pouvons mesurer le courant total émis de la pointe
via l’électromètre, le courant des électrons arrivant sur le phosphore via l’amplificateur
de transimpédance et le voltmètre, et le signal du Lock In.
En utilisant le signal du Lock In tout en changeant la tension appliquée sur les grilles,
nous obtenons la distribution en énergie des électrons. Dans la figure 3.6, nous pouvons
voir que l’émission obtenu ressemble bien à la courbe théorique de distribution en éner-
gie des électrons lors d’une émission de champ du chapitre 1, correspondant à l’équation
1.73. Les différences que nous pouvons remarquer sont le bruit de fond dans les basses et
dans les hautes énergies, ainsi que la largeur en énergie.
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FIGURE 3.6 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie de l’émission de champ d’une
pointe de tungstène orientée dans la direction cristallographique (111) en utilisant le Lock In.
La première courbe est en échelle linéaire est montre la résolution en énergie de la mesure par
FWHM = 226 meV etRes90−10 = 130 meV (a). La deuxième courbe est en échelle logarithmique et
montre les bruits de fond de basses et hautes énergie dus respectivement au bruit de grenaille
et au courant d’obscurité.
Le bruit de fond dans les hautes énergies correspond au courant d’obscurité (dark
noise) de notre expérience. Ce bruit peut être légèrement diminué en augmentant le temps
d’intégration du Lock In, mais reste un bruit intrinsèque aux appareils électroniques que
nous utilisons.
Le bruit de fond dans les basses énergies correspond au bruit de grenaille (shot noise),
et est dû au caractère aléatoire de l’émission électronique. Une analyse permettant de dé-
terminer qu’il s’agit bien de ce bruit est montrée dans la prochaine section.
La largeur en énergie de la mesure dépend de la résolution de notre analyseur à retard
de champ. En effet, la courbemesurée correspond à la convolution de la courbe théorique
avec la transmission de notre analyseur.
Une première méthode pour trouver la résolution de notre analyseur consiste à consi-
dérer la courbe de la distribution en énergie théorique comme proche d’une gaussienne.
La courbe mesurée serait alors une convolution de deux gaussiennes et nous retrouvons
le FWHM de la transmission de l’analyseur FWHMana par :
FWHM2mes = FWHM2theo +FWHM2ana (3.1)
avec FWHMmes la largeur à mi-hauteur du fit de la courbe mesurée avec une gaussienne,
valant 226 meV et FWHMtheo la largeur à mi-hauteur de la courbe théorique valant 200
meV pour T = 300 K et F = 3 GV/m.
Avec cette équation nous trouvons FWHMana = 105 meV la résolution de notre analy-
seur.
Une deuxième méthode plus rigoureuse consisterait à convoluer la vraie distribution
en énergie théorique que nous avions définit dans l’équation 1.73 du chapitre 1, et de
présumer que notre analyseur a une transmission de la forme d’une gaussienne avec une
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largeur à mi-hauteur FWHM définissant sa résolution. Le calcul de cette convolution a été
fait par Young et Kuyatt en 1968 [87] en utilisant le critère de la différence d’énergie entre
10% et 90% du maximum de la distribution en énergie mesurée dans la pente de haute
énergie (voir Figure 3.7).
??? ???
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FIGURE 3.7 – FWHM en fonction de la différence d’énergie entre 10% et 90% du maximum de
la distribution en énergie mesurée, dans la pente de haute énergie, pour différentes tempé-
ratures (a). Largeur de la distribution en énergie en fonction du FWHM de la transmission de
l’analyseur (b). Nous nous intéressons uniquement à la courbe pour 300 K qui prouve que notre
analyseur a une résolution de 100meV FWHM. (R.D. Young and C.E. Kuyatt, Reviewof Scientific
Instruments 39 (1968) [87])
La mesure de la différence d’énergie entre 10% et 90% du maximum de notre distri-
bution en énergie mesurée est Res90−10 = 130 meV (voir Figure 3.6). En utilisant le travail
de Young et Kuyatt [87], nous trouvons que pour une température T = 300 K et un champ
F = 3 GV/m, notre analyseur a une résolution de 100 meV et que la largeur à mi-hauteur
de notre mesure devrait être d’environ 225 meV. La mesure du FWHM de notre courbe
expérimentale donne 212 meV, ce qui est un peu bas et pourrait vouloir dire que le champ
que nous utilisons dans cette mesure est légèrement inférieur à F = 3 GV/m.
Les résolutions de notre analyseur calculées avec ces deuxméthodes sont très proches
(105 meV et 100 meV).
En fittant notre courbe de distribution en énergie des électrons avec l’équation théo-
rique 1.73, nous pouvons retrouver les paramètres de facteur de champ d0 et de la tem-
pérature T.
Le fit nous donne un facteur de champ d0 = 0.12 et une température des électrons
T = 330 K. Nous pouvons retrouver le champ électrique F en utilisant l’équation 1.75, et
nous trouvons F = 2.6 V/nm. La mesure ayant été faite avec V = 467 V sur la pointe, nous
pouvons retrouver le facteur β puis le rayon r en utilisant l’équation F = βV = Vkr (et en pré-
sumant k = 6), et nous trouvons β = 5.57∗106 et r = 30 nm. Le résultat obtenu est proche de
la mesure du rayon de la pointe utilisée pour cette mesure, qui avait été imagée au MEB à
20 nm de rayon.
Il est à noter que le calcul de la résolution qui vient d’être présenté a été fait avec
la meilleure courbe de distribution en énergie que nous ayons eu, et avec une pointe
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FIGURE 3.8 – Fit de la courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une pointe de tungs-
tène orientée dans la direction cristallographique (111) en émission de champ en représenta-
tion linéaire (a) et logarithmique (b). Nous trouvons une température de 330 K et un facteur de
champ d de 0.12.
sale dont le pattern d’émission électronique était un unique spot parfaitement centré sur
l’écran de phosphore. De manière générale, la présence d’électrons moins bien centrés
dans le pattern d’émission dû à l’orientation cristallographique de notre pointe implique
qu’ils arrivent moins perpendiculairement aux grilles, et augmentent donc la valeur de la
résolution en énergie de notre analyseur.
3.2.6 Bruit de grenaille (shot noise)
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FIGURE 3.9 – Courbe de la distribution en énergie d’une pointe de tungstène orientée dans la di-
rection cristallographique (111) en émission de champ en fonction de trois temps d’intégration
du lock In différents (a) et en fonction de trois amplitudes de modulation du signal différentes
(b).
Le bruit de grenaille est un bruit qui vient de la nature probabiliste de l’émission élec-
tronique. Il est égal à
√
2eIPhΔω, avec IPh le courant électronique arrivant sur le phos-
phore et Δω la bande passante du Lock In égale à l’inverse du temps d’intégration Δt .
Afin de déterminer si le bruit de fond dans les basses énergies de nos mesures de distri-
bution en énergie au Lock In est dû au bruit de grenaille, nous allons effectuer deux tests.
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Le premier consiste à changer la bande passante Δω du Lock In et à vérifier que ce bruit
augmente en fonction de la racine de cette valeur alors que le pic d’émission ne change
pas (voir Figure 3.9(a)). Et le deuxième consiste à augmenter l’amplitude de modulation,
et à vérifier que ce bruit n’augmente pas alors que le pic d’émission augmente (voir Figure
3.9(b)).
Dans la figure 3.9(a), nous pouvons voir que ULI ne change pas avec le temps d’in-
tégration (voir équation 2.29) alors que le bruit dans les basses énergies diminue par un
facteur

Δt = 1
Δω
quand nous augmentons Δt . Dans la figure 3.9(b), nous pouvons voir
que ULI augmente en VAC comme décrit dans l’équation 2.29, alors que le bruit dans les
basses énergies ne change pas. Ces deux tests sont une preuve que ce bruit dans les basses
énergies correspond bien au bruit de grenaille, et montrent qu’il peut être diminué en
augmentant le temps d’intégration.
Étant donné que nous connaissons la valeur du bruit de grenaille, il est possible de le
soustraire à la donnée dans le but d’avoir des fits plus rigoureux de la courbe de distribu-
tion en énergie.
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FIGURE 3.10 – Courbe de la distribution en énergie d’une pointe de tungstène orientée dans la
direction cristallographique (111) en émission de champ et fit de cette courbe, sans enlever le
bruit de grenaille (a), et en enlevant le bruit de grenaille (b). Les fits obtenus sont quasiment
identique.
Les paramètres du facteur de champ d et de la température T des fits de ces deux
courbes (voir Figure 3.10) sont quasiment identiques.
Il est à noter que ce bruit est présent lorsque nous utilisons le Lock In,mais pas lorsque
nous dérivons numériquement la courbe du courant du phosphore en fonction de la ten-
sion appliquée sur les grilles.
3.2.7 Utilisation du diaphragme
Afin de réduire au minimum possible la résolution énergie de notre analyseur, nous
avons mis en place un diaphragme permettant de choisir une zone particulière de l’émis-
sion électronique. Il est situé entre le quadrupôle et les grilles, et peut être déplacé dans
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l’axe de propagation des électrons, et dans le plan perpendiculaire à cet axe afin de choi-
sir l’une des 4 zones d’émission préférentielle. La zone centrale étant la zone où les élec-
trons sont le plus susceptible d’arriver perpendiculaire aux grilles, la résolution devrait
être meilleure en ne sélectionnant que cette zone d’émission électronique.
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FIGURE 3.11 – Pattern d’émission de champ sans diaphragme (a), avec le diaphragme au plus
près du quadrupôle (b), avec le diaphragme au plus près des grilles (c). Éloigner le diaphragme
de la pointe revient à sélectionner un cône d’émission électronique plus petit.
Dans la figure 3.11, nous pouvons voir le déplacement du diaphragme selon l’axe z.
En se déplaçant selon cette axe, nous pouvons choisir l’angle du cône d’émission électro-
nique que nous allons analyser.
Le diaphragme réduit considérablement le nombre d’électrons qui arrivent sur le phos-
phore, mais élimine les problèmes de non-perpendicularité des électrons par rapport aux
grilles. L’analyse en énergie devient donc mieux résolu mais plus faible. Malheureuse-
ment, les effets que nous voulons observer peuvent avoir une très faible amplitude et
nous ne pouvons donc pas nous permettre de perdre autant d’électrons pour nos me-
sures. C’est pourquoi dans la suite, nous n’utiliserons pas le diaphragme.
3.3 Émission photonique et multiphotonique d’une pointe
de tungstène
3.3.1 Alignement de la pointe avec le laser
Les impulsions laser sont focalisées au centre de la chambre UHV avec un miroir pa-
rabolique hors axe comme décrit dans le chapitre 2. L’alignement de la pointe au point de
focalisation se fait donc entièrement par le déplacement de celle-ci avec les moteurs.
La première étape consiste à utiliser la diffraction du laser avec la pointe pour appro-
cher le bout de la pointe au point de focalisation du laser, et ainsi réaliser un premier ali-
gnement grossier. Cette étape nécessite de prendre des précautions afin de ne pas chauf-
fer la pointe et augmenter son rayon de courbure. Avant de laisser entrer les impulsions
laser dans la chambre UHV, nous déplaçons la pointe loin de son centre afin d’être certain
qu’elle se trouve loin du point focal du laser. Puis, nous réduisons au maximum l’intensité
du laser en utilisant l’atténuateur commercial. Nous laissons enfin les impulsions laser
entrer dans la chambre UHV. L’intensité restante suffit à visualiser la diffraction du laser
avec la pointe (voir Figure 3.12(a)) en utilisant un écran et une caméra loin derrière le hu-
blot de sortie. Puis, nous déplaçons la pointe dans son axe afin de rapprocher le bout de
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la pointe de l’axe de propagation du laser et nous déplaçons la pointe vers le point focal
(voir Figure 3.12(b)). En continuant cette opération, la pointe se retrouve fatalement au
point focal et obstrue totalement le laser (voir Figure 3.12(c)). C’est la preuve que le dé-
placement selon l’axe de propagation du laser est optimisé. Il suffit ensuite de déplacer
la pointe dans son axe afin de rapprocher le bout de la pointe du point focal du laser. La
pointe n’obstrue donc plus entièrement le laser (voir Figure 3.12(d)), mais il est très diffi-
cile d’estimer par cette méthode à quel moment elle est parfaitement positionnée.
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FIGURE 3.12 – Pattern de diffraction du laser avec la pointe lorsqu’elle est placée loin de la foca-
lisation (a), lorsque nous rapprochons la pointe de la focalisation (b), lorsque la pointe est bien
dans la focalisation mais pas assez au bout de la pointe (c), lorsque la pointe est positionnée
correctement dans le point de focalisation (d).
La deuxième étape consiste à utiliser la diffusion du laser avec la pointe. Nous plaçons
une caméra proche du hublot de sortie, hors de l’axe de propagation du laser et nous
déplaçons la pointe dans son axe et maximise l’intensité de la diffusion afin de réaliser
l’alignement fin (voir Figure 3.13). Cette diffusion n’est visible que lorsque le bout de la
pointe est dans le point focal du laser c’est à dire dans un diamètre de 10 μm. Le pas mi-
nimum des moteurs étant de 0.4 μm (voir chapitre 2), il est certain que la diffusion n’est
visible que sur une zone de moins de 25 pas de diamètre, d’où la nécessité de faire un
réglage grossier avant d’utiliser cette méthode.
Nous sommes maintenant sûr que le bout de la pointe est dans le point focal du la-
ser. Cependant, nous n’avons aucune certitude sur le fait que la maximisation de cette
diffusion correspond au meilleur alignement pour la photoémission de notre pointe. Cet
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FIGURE 3.13 – Photographie de la diffusion du laser sur la pointe dans le système UHV avec
lumière (a) et sans lumière (b). Le cercle rouge a été ajouté afin de voir plus facilement le point
lumineux de diffusion des impulsions laser au bout de la pointe nanométrique.
alignement que nous cherchons correspond à l’endroit où nous arrivons à éviter ou mi-
nimiser les effets thermiques tout en maximisant l’excitation des électrons par les impul-
sions laser. Afin de localiser ce positionnement, nous enregistrons l’émission d’électron
de la pointe irradiée par le laser en fonction du déplacement du moteur dans l’axe de la
pointe, en polarisation rectiligne parallèle et transverse à la ponte (voir Figure 3.14).
FIGURE 3.14 – Mesure du courant de la pointe irradiée par laser en fonction du déplacement
du moteur dans l’axe de la pointe, en polarisation parallèle et transverse. L’origine de l’axe des
abscisses correspond au maximum de l’intensité de la diffusion du laser sur la pointe.
Les effets thermiques sont plus importants dans la polarisation transverse que paral-
lèle à la pointe, ce qui est calculable en utilisant les coefficients de Fresnel ou les possibles
résonances de Mie qui ne peuvent être présentes que dans cette polarisation. Ainsi, les
électrons émis dans la polarisation transverse à la pointe correspondent principalement
à de la thermoémission. Dans la polarisation horizontale, le champ électrique est dans la
direction de l’axe de la pointe et les électrons sont donc émis préférentiellement par pho-
toémission.
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Dans la figure 3.14, nous pouvons voir qu’il y a une zone autour du maximum de l’in-
tensité de diffusion où l’émission électronique est plus importante dans la polarisation
parralèle que transverse à la pointe. C’est dans cette zone que l’émission photonique do-
mine l’émission thermoïonique. Le meilleur alignement correspond donc bien à la maxi-
misation de la diffusion du laser par la pointe.
3.3.2 Température du matériau
Comme expliqué dans le chapitre 1, la température que nous pouvons obtenir en fit-
tant les courbes de distribution en énergie correspond à la température des électrons et
non pas celle du matériau. Afin de vérifier que le matériau lui même ne chauffe pas trop
et que nous sommes bien positionné pour faire de la photoémission, nous avons mis en
place une méthode de mesure de la température de la pointe.
Cette méthode consiste à focaliser la lumière en sortie de système dans un spectro-
mètre, et à fitter le spectre obtenu avec la loi de Planck, donnant le spectre du corps noir.
Cependant, la lumière émise par le matériau lorsqu’il est chauffé est omnidirectionnelle,
et il est donc nécessaire de récolter l’angle solide le plus grand possible pour obtenir la
plus grande luminosité. Pour cela, nous utilisons une lentille de 2 pouces (5.1 cm) de dia-
mètre que nous plaçons juste après le hublot de sortie en dehors de l’axe du laser, et un
miroir de 2 pouces qui réfléchit la lumière jusqu’au spectromètre (voir Figure 3.15).
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FIGURE 3.15 – Schèmadumontagepermettantd’extraire la températurede lapointe enutilisant
son spectre du corps noir.
Afin de vérifier la fonctionnalité de cette méthode, nous chauffons la pointe à l’aide
de la boucle de tantale. Nous avions déjà étalonné la température en fonction du courant
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traversant cette boucle avec le pyromètre, ainsi, nous n’avons plus qu’à comparer cet éta-
lonnage avec la température donnée par les fits du corps noir de la pointe en fonction du
courant appliqué (voir Figure 3.16).
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FIGURE 3.16 – Courbe du spectre de la pointe avec un courant de 1.4 A passant dans la boucle, et
de sonfit avec la loi dePlanckdonnantune températurede1425K (a). Courbede la température
mesurée avec le spectromètre et le pyromètre en fonction du courant appliqué dans la boucle
de chauffage (b).
La différence entre les deux courbes est principalement due à l’incertitude de l’aligne-
ment du spectromètre et du pyromètre sur le bout de la pointe.
En présence du laser, l’utilisation de cette méthode résout le problème de devoir pla-
cer sonœil dans le pyromètre, qui est remplacé par le spectromètre lui-même. Cependant,
le spectre de la diffusion du laser, entre 700 et 900 nm, vient s’ajouter au spectre du corps
noir dans la mesure, et ainsi, le fit ne peut pas avoir lieu entre ces longueurs d’onde, ren-
dant impossible la détermination de la température avec cette méthode.
3.3.3 Photoémission assistée par émission de champ
En appliquant une faible intensité laser, les électrons absorbent l’énergie de 1 et 2 pho-
tons et sont donc excités à une énergie où la barrière de potentiel est toujours présente.
Nous appliquons donc un champ électrique DC suffisant pour abaisser cette barrière et
permettre aux électrons de la traverser par effet tunnel.
Dans la figure 3.17, nous pouvons voir l’émission électronique venant d’une pointe
de rayon r = 26 nm irradiée avec une intensité laser I = 21.4 GW/cm2 en fonction du
champ électrique DC appliqué. En utilisant la figure 1.9 nous pouvons déterminer le fac-
teur d’amplification de champ AC de notre pointe de tungstène au carré de 4, donnant
une intensité ressentie au bout de la pointe Ir = 342 GW/cm2.
Avec une intensité laser si faible et un champ électrique DC appliqué si fort, nous
pouvons voir deux pics d’émissions électroniques centrés autour de l’énergie de Fermi μ
et autour deμ+2Eph . Nous remarquons que le pic à 1 photon n’apparait pas. D’un coté, le
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FIGURE 3.17 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une photoémission à 2 pho-
tons d’une pointe de tungstène de rayon r = 26 nm irradiée avec une intensité laser I = 21.4
GW/cm2 (à multiplier par le carré du facteur d’amplification de champ AC, ici environ égale à
4), en fonction de la tension DC appliquée. Les lignes verticales permettent de repérer les éner-
gies de μ, μ+Eph et μ+2Eph .
pic à l’énergie de Fermi a une transmission faible car la barrière est large à cette énergie,
mais le nombre d’électrons dans la densité d’état du métal est si grande qu’il y a tout de
même de nombreux électrons qui arrivent à sortir. D’un autre coté, le pic à 2 photons a
très peu d’électrons dans sa densité d’état, mais la transmission est si élevée, que la plu-
part de ces électrons arrivent à traverser la barrière. Le pic à 1 photon quant à lui, a très
peu d’électrons dans sa densité d’état et une transmission assez faible, ne permettant pas
aux électrons de sortir du métal.
Afin de vérifier si le laser ajoute de la température sur notre pointe, nous fittons le pic
de Fermi comme en émission de champ sans tenir compte du pic à μ+2Eph (voir Figure
3.18).
La température obtenue par ce fit est plus élevée que sans laser (T = 700 K), mais
comme expliqué dans le chapitre 1, la température lue dans cette mesure ne correspond
pas à celle du matériau, mais à la température moyenne des électrons émis par la pointe.
Le facteur de champ obtenu par ce fit nous permet de vérifier le rayon de la pointe.
Nous savons que le champ DC F(V/nm) = d(eV)0.046 = 5.35 V/nm. Puis en utilisant F =
V
kr et en
présumant k = 6, nous retrouvons r = VkF = 28 nm. Le résultat obtenu est très proche de la
valeur du rayon obtenue par image MEB de 26 nm.
3.3.4 Émission multiphotonique et photoémission au dessus du seuil
(ATP)
En appliquant une plus forte intensité laser, les électrons absorbent l’énergie d’assez
de photons pour passer au dessus de la barrière de potentiel (voir Figure 3.19).
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FIGURE 3.18 – Fit de la courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une photoémission
à 2 photons d’une pointe de tungstène de rayon r = 26 nm irradiée avec une intensité laser de I
= 21.4 GW/cm2 et avec une tension appliquée de V = 900 V. Nous obtenons un facteur de champ
d = 0.246 eV et une température T = 700 K.
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FIGURE 3.19 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une émission multiphoto-
nique assistée par émission de champ d’une pointe de rayon r = 26 nm irradiée avec une inten-
sité laser I = 214 GW/cm2 (à multiplier par le carré du facteur d’amplification de champ AC, ici
environ égale à 4) en fonction de la tension DC appliquée. Les lignes verticales permettent de
repérer les énergies de μ, μ+nEph avec n un entier.
Les électrons émis au dessus de la barrière de potentiel ne dépendent donc plus de la
tension appliquée sur la pointe et ont une transmission de 1.
Dans la figure 3.19, nous pouvons voir l’émission électronique venant d’une pointe de
rayon r = 26 nm irradiée avec une intensité laser I = 214 GW/cm2 en fonction du champ
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électrique DC appliqué. La pointe étant la même qu’à la mesure précédente, le facteur
d’amplification de champ AC est toujours de 4, donnant une intensité ressentie au bout
de la pointe Ir = 3424 GW/cm2.
Avec ces paramètres, nous pouvons voir trois pics d’émissions situés au niveau de
Fermi μ, à μ+ 2Eph et à μ+Eph . Le pic à 3 photons apparait seul à bas voltage car les
électrons qui ont absorbés 3 photons passent au dessus de la barrière de potentiel et ar-
rivent donc tous à sortir de la pointe. En augmentant la tension, la barrière de potentiel
s’abaisse, et nous pouvons voir apparaître le pic à 2 photons, puis le pic à l’énergie de
Fermi.
Afin d’obtenir des spectres de plus hautes énergies et de voir des pics d’ATP d’ordres
plus élevés, il est nécessaire d’avoir une intensité plus importante sans augmenter la tem-
pérature de la pointe. Pour cela, nous taillons et mettons en place une pointe de rayon
de courbure plus petite d’environ 13 nm de rayon, et qui va donc augmenter le facteur
d’amplification de champ AC.
Avec cette nouvelle pointe, nous obtenons un spectre de TED de photoémission au
dessus du seuil (ATP) allant jusqu’à 6 ordres photoniques (voir Figure 3.20).
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FIGURE 3.20 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une photoémission au des-
sus du seuil (ATP) d’une pointe de rayon r = 13 nm irradiée avec une intensité laser I = 10.7
GW/cm2 (à multiplier par le carré du facteur d’amplification de champ AC, ici environ égale à
5), en fonction de la tension DC appliquée. Les lignes verticales permettent de repérer les éner-
gies de μ et μ+nEph avec n un entier positif.
Les ATP sont réalisés avec très peu de champ électrique DC appliqué. Nous pouvons
voir que l’augmentation de ce champ implique une réduction de la hauteur de la barrière
de potentiel par l’effet de la charge image. C’est pourquoi, plus nous augmentons la ten-
sion, plus nous pouvons voir les ordres peu élevés de photons, et notamment ici, le pic à 2
photons lorsque la hauteur de la barrière de potentiel est réduit à l’énergie de 2 photons.
Si nous faisons le calcul : F = Vkr =
110
6∗13 = 1.28 V/nm. Φ
′ = Φ−1.2∗F(V/nm) = 4.5-1.36 =
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3.14 eV. Le résultat trouvé est très proche de l’énergie de 2 photons 2∗Eph = 3.1 eV.
Nous pouvons aussi voir que les pics semblent devenir des plateaux. Notre première
pensée a été que la transmission étant de 1, nous voyons tout les électrons qui sont excités
au dessus de la barrière de potentiel, et donc la densité d’état des électrons au dessus du
niveau du vide dans le métal. Ce spectre correspondrait donc à la distribution "en esca-
lier" des électrons décrite dans le chapitre 1 (voir Figure 1.10).
Cependant, en refaisant cette mesure tout en moyennant plus, il apparaît que les pla-
teaux n’en sont pas vraiment, et nous pouvons alors voir des pics d’émission électro-
niques (voir Figure 3.21). Cependant, nous pouvons remarquer que ces pics d’émission
ne sont plus parfaitement centrés sur un multiple de l’énergie des photons au dessus de
la barrière de potentiel.
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FIGURE 3.21 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une photoémission au des-
sus du seuil (ATP) moyennée d’une pointe de rayon r=13 nm irradiée avec une intensité laser
I = 214 GW/cm2 (à multiplier par le carré du facteur d’amplification de champ AC, ici environ
égale à 5) et une tension DC appliquée V = 10 V.
Dans la figure 3.22, nous étudions les spectres d’énergies en fonction de l’intensité
laser. Nous pouvons voir qu’avec une pointe aussi fine, une intensité très faible I = 10.7
GW/cm2 est suffisante pour obtenir une photoémission d’ordre 2, avec un pic à 1 pho-
ton visible. L’augmentation de la puissance laser implique une augmentation du nombre
d’électrons excités pour chaque ordre, menant à l’apparition d’ordres plus élevés. Dans
cette mesure, nous arrivons à faire évoluer le spectre à travers plusieurs régimes : l’émis-
sion de champ, la photoémission assistée par émission de champ, et la photoémission au
dessus du seuil jusqu’à 6 ordres photoniques. Dans les ATP, le pic à 1 photon reste plus
faible que les autres car les électrons à cette énergie doivent passer à travers une barrière
de potentiel assez large.
Malheureusement, nous n’avons pas réussi à observer le plateau de rediffusion qui
devrait pourtant apparaître approximativement aux mêmes intensités que nous utilisons
[64].
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FIGURE 3.22 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie de l’émission électronique
d’une pointe de rayon r = 13 nm avec une tension DC appliquée V = 110 V en fonction de l’inten-
sité laser. Nous passons d’un régime de photoémission assistée par laser à un régime de pho-
toémisson au dessus du seuil (ATP) jusqu’à 6 photons.
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FIGURE 3.23 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une photoémission au des-
sus du seuil (ATP) moyennée d’une pointe de rayon r = 13 nm et irradiée avec une intensité
laser I = 214 GW/cm2 (à multiplier par le carré du facteur d’amplification de champ AC, ici en-
viron égale à 5), et avec une tension DC appliquée V = 110 V (a). Spectre de photoélectrons pour
différentes intensités laser à une tension d’extraction fixe U = 50 V (Fdc = -0.4 V/nm). Du bas
vers le haut, les courbes sont prises à une intensité laser (0.55, 0.72, 0.89, 1.1, 1.3)×1011 W/cm2.
Lorsque nous augmentons l’intensité, un plateau se construit a une énergie E > 9 eV. Le rayon
de la pointe est 8 nm. Inset : Position du cut-off en fonction de l’intensité laser (ligne pleine :
fit linéaire des quatres points des données avec les plus hautes intensités).(M. Krüger et al, New
Journal of Physics 14 (2012) [64]).
Commenous pouvons le constater dans la figure 3.23, dans l’article de Krüger de 2012,
le plateau apparaît à partir de 9 eV, après le pic d’émission électronique d’ordre 6. Cepen-
dant dans notre mesure, c’est à cette énergie que nous atteignons le courant d’obscurité.
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Cela peut vouloir dire que nous ne voyons pas le plateau car notre mesure n’est pas assez
sensible, et qu’il est donc nécessaire d’améliorer la sensibilité de notre système expéri-
mental. Les autres possibilités sont que notre intensité n’est toujours pas assez grande ou
que notre énergie est trop importante. La solution de ces deux problèmes consiste à foca-
liser les impulsions laser sur un plus petit waist ou à tailler une pointe plus fine (Krüger et
ses collègues travaillent notamment avec un waist de 2.4 μm et une pointe de 8 nm afin
d’obtenir le plateau de rediffusion).
3.4 Conclusion
Nous avons donc réussi à obtenir une analyse spatiale et énergétique d’une pointe de
tungstène propre. L’analyse spatiale nous permet de vérifier si le pattern est bien centré et
d’utiliser le quadrupôle si nécessaire. En regardant le courant d’émission de champ, nous
pouvons voir l’évolution du rayon de courbure de la pointe en fonction du temps, et nous
pouvons tracer des courbes I(V) permettant de vérifier le rayon de la pointe vu au MEB.
L’utilisation de l’analyseur à retard de champ nous permet d’obtenir les courbes de
distributions énergétiques des électrons émis. Malgré l’utilisation du Lock In, ces courbes
expérimentales contiennent différents bruits qui altèrent les données et rendent difficile
les fits et la vérification de la résolution du système. Nous arrivons tout de même à ob-
tenir une résolution d’environ 100 meV. L’utilisation du diaphragme permet de réduire
cette résolution en ne prenant en compte plus que les électrons qui arrivent centrés sur
les grilles, cependant la diminution du signal qu’il implique est trop importante pour voir
les effets non-linéaires.
En utilisant la diffraction du laser avec la pointe et sa diffusion, nous sommes capable
d’aligner parfaitement (au pas du moteur près) la pointe au point de focalisation du laser.
Les effets thermiques sont diminués en polarisant la lumière rectilignement et parallèle à
l’axe de la pointe.
Une fois la pointe alignée au point de focalisation du laser, nous utilisons la tension
appliquée sur la pointe et l’intensité du laser pour atteindre les différents régime d’émis-
sion : l’émission de champ assistée par laser, l’émission multiphotonique et les ATP. Nous
n’avons pas réussi à obtenir de courbe d’émission par champ laser, soit car le rayon de
nos pointes est encore trop grand, soit car notre détection n’est pas assez sensible.
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Chapitre 4
Les résultats sur les boîtes quantiques
4.1 Introduction
Dans ce chapitre 4, nous allons montrer les résultats expérimentaux que nous avons
obtenus sur l’émission électronique venant d’une boîte quantique attachée à une pointe
de tungstène, avec ou sans laser femtoseconde.
Nous commencerons par de la distribution spatiale des électrons. Puis nous discute-
rons de l’émission de champ de la boîte quantique en fonction de sa taille. Nous conti-
nuerons en expliquant les régimes de photoémission de la boîte quantique dans lesquels
nous avons travaillé. Et enfin, nous montrerons nos études sur la dépendance en tension
et en puissance des distributions en énergie des électrons et de leur signification.
4.2 Émissionde champd’uneboite quantique surunepointe
de tungstène
Dans cette section, nous décrirons les étapes et mesures permettant d’obtenir la dis-
tribution en énergie des électrons d’une boîte quantique sur notre pointe nanométrique
de tungstène en émission de champ.
4.2.1 Distribution spatiale des électrons émis
Contrairement à la pointe en tungstène, les électrons émis par une boîte quantique
viennent tous d’un seul et unique site d’émission électronique. Cela est dû au fait que la
boîte quantique n’a pas d’orientation cristallographique et nous pouvons donc voir un
seul et unique spot d’émission sur le phosphore (voir Figure 4.1).
Cela implique que cette zone confinée d’émission nous permet de voir 100% des élec-
trons émis par notre source, ce qui nous permet de caractériser le gain des MCP GMCP en
mesurant le courant total sur la pointe via notre électromètre IW, et le courant arrivant
sur le phosphore via l’amplificateur de transimpédance et le voltmètre Iph . La mesure de
ce gain nous donne G = 4∗106 lorsque nous appliquons 2000V de différence de potentiel
entre la face avant et arrière des MCP. Ce gain devrait être de 107 d’après le constructeur
[84], cependant il faut prendre en compte la transmission des grilles Tgr qui induit une
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FIGURE 4.1 – Distribution spatiale des électrons venant de l’émission de champ d’une boîte
quantique sur une pointe nanométrique de tungstène. Le site d’émission est unique et ne pré-
sente pas d’effet d’orientation cristalogrphique du matériau.
perte du nombre d’électrons arrivant au phosphore. De plus, la mesure nécessite d’avoir
un courant suffisamment grand pour pouvoir le mesurer avec notre électromètre, c’est
à dire environ 0.5 pA. Avec un gain GMCP = 107, nous devrions donc mesurer 5 μA sur le
phosphore. Or comme décrit dans le chapitre 2, le gain des MCP baisse lorsqu’il y a cou-
rant supérieur à 0.1 μA en sortie des MCP. Il parait donc convenable de mesurer un gain
de 4 millions dans ces conditions.
4.2.2 Distribution en énergie des électrons émis
Une boîte quantique a des niveaux discrets d’énergie. Puisque cette boîte quantique
a crû sur la pointe de tungstène, nous représentons le potentiel entre le métal et le vide
comme une double barrière. L’émission électronique par émission de champ vient donc
de la traversée de la première barrière des électrons du métal avec une énergie inférieure
à l’énergie de Fermi dans un niveau discret d’énergie de la boîte quantique, suivit par la
traversée de la deuxième barrière de potentiel pour passer dans le vide (voir chapitre 1).
La tension appliquée sur le métal se répercute sur l’ensemble des deux barrières et
donc sur la boîte quantique. C’est pourquoi, lorsque nous augmentons la tension, la bar-
rière de potentiel s’abaisse et les niveaux d’énergie discrets de la boîte quantique se dé-
placent vers les basses énergies.
Afin de comparer l’émission électronique venant de notre pointe de tungstène et celle
venant de la boîte quantique qui a crû sur cette pointe, nous étudions la distribution en
énergie des électrons émis en fonction de la tension appliquée (voir Figure 4.2).
Dans le cas de la pointe de tungstène, nous pouvons voir que l’augmentationdu champ
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FIGURE 4.2 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie de l’émission de champ d’une
pointe de tungstène (a) et d’une boîte quantique (b) en fonction de la tension appliquée. L’aug-
mentation du champ électrique ne change pas l’énergie du pic d’émission pour une pointe de
tungstène,mais la changepouruneboîte quantique. La ligne verticale permet de repérer l’éner-
gie μ.
électrique en bout de pointe augmente le nombre d’électrons qui traversent la barrière de
potentiel. Cela est dû au fait que cette barrière s’abaisse et donc qu’elle devient plus fine.
Nous voyons aussi que la pente de la courbe dans les basses énergies diminue. En effet,
comme décrit dans le chapitre 1, l’augmentation du champ électrique altère le facteur de
champdqui gouverne l’allure de la courbe de la TEDdans les basses énergies. Cependant,
le pic d’énergie est toujours centré autour de l’énergie de Fermi μ (voir Figure 4.2(a)).
Dans le cas de la boîte quantique, les électrons passent par effet tunnel résonant à tra-
vers un niveau discret d’énergie qui se situe en dessous du niveau de Fermi de la pointe.
Lorsque nous augmentons le champ électrique sur cette boîte quantique, ses niveaux
d’énergie discrets se déplacent vers les basses énergies, menant à un déplacement du pic
d’émission électronique dans la distribution en énergie (voir Figure 4.2(b)).
En continuant la croissance de la boîte quantique, nous avons la possibilité d’aug-
menter sa taille. La différence de taille de cette boîte quantique joue un rôle sur la dis-
tance des différents niveaux d’énergie entre eux. Dans la figure 4.3 nous pouvons voir
l’émission de champ d’une boîte quantique de plus grande taille que celle de la figure 4.2.
Plus la taille est grande, plus le facteur d’exaltation de champ l’est aussi, manant à une
émission électronique nécessitant des tensions plus basses. Nous pouvons voir ici qu’il
est nécessaire d’appliquer une tension plus élevée sur la petite boîte quantique que sur la
grosse afin d’obtenir la même intensité. De plus, une petite boîte quantique a des niveaux
discrets d’énergie plus éloignés les uns des autres.
C’est pourquoi dans la figure 4.2(b), nous ne pouvons voir qu’un seul pic venant d’un
niveau d’énergie en dessous du niveau de Fermi, et se déplaçant vers les basses énergies
lorsque nous augmentons la tension appliquée. Dans la figure 4.3, la boîte quantique est
plus grosse, donc les niveaux d’énergie sont plus proches les uns des autres nous per-
mettant de voir deux pics lorsque nous augmentons la tension. Le premier est présent à
basse tension et se déplace vers les basses énergies lorsque nous augmentons la tension
appliquée, tandis que le deuxième n’est pas présent dans les basses tensions car le niveau
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FIGURE 4.3 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une boîte quantique en
fonction de la tension appliquée. La boîte quantique est assez grosse pour que nous puissions
émettre des électrons de deux niveaux discrets d’énergie en même temps. La ligne verticale per-
met de repérer l’énergie μ.
d’énergie discret de la boîte quantique se situe au dessus du niveau de Fermi du métal, ne
permettant donc pas aux électrons de sortir dans le vide par effet tunnel résonant. Puis,
en augmentant la tension, le niveau discret d’énergie se déplace vers les basses énergies
et se trouve en dessous du niveau de Fermi du métal, permettant aux électrons du métal
de le traverser.
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FIGURE 4.4 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie d’une boîte quantique en
fonction de la tension appliquée. La boîte quantique est assez grosse pour que nous puissions
émettre des électrons de trois niveaux discrets d’énergie en même temps. La ligne verticale per-
met de repérer l’énergie μ.
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Nous avons réussi à créer des boîtes quantiques encore plus grosses, et voir trois ni-
veaux d’énergie en dessous du niveau de Fermi du métal (voir Figure 4.4).
4.3 Émission photonique et multiphotonique d’une boîte
quantique sur une pointe de tungstène
La boîte quantique ne faisant que quelques nanomètres, l’alignement du laser avec
celle-ci se fait de la même manière qu’avec la pointe de tungstène (voir chapitre 3).
Les résultats suivants constituent les premières photoémissions d’une boîte quan-
tique attachée à une pointe de tungstène et irradiée par un laser femtoseconde.
4.3.1 Instabilité de la boîte quantique sous irradiation d’un laser fem-
toseconde
Sans laser, le courant d’émission électronique des boîtes quantiques peut être extrê-
mement stable. Mais sous irradiation laser, même avec une intensité très faible, les boîtes
quantiques de grandes tailles, discernables par leurs multiples pics d’émission en des-
sous du niveau de Fermi du métal, ont tendance à changer en d’autres boîtes quantiques
de plus petites tailles.
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FIGURE 4.5 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie de l’émission électronique
d’une boîte quantique avec une tension DC appliquée de 200V, sans laser et avec une faible in-
tensité I = 2.14 GW/cm2. La boîte quantique change sous irradiation laser. Les lignes verticales
permettent de repérer les énergies de μ, μ+Eph et μ+2Eph .
Dans la figure 4.5, nous pouvons voir la distribution en énergie d’une boîte quan-
tique de grande taille, où il apparaît deux niveaux d’énergie en dessous du niveau de
Fermi de la pointe, sans irradiation laser. Avec l’application d’une faible intensité laser
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I = 2.14 GW/cm2 (P = 1 mW), la distribution en énergie change, et ne montre plus qu’un
pic d’énergie discret en dessous du niveau de Fermi, prouvant que la boîte quantique
a changé vers un état plus stable. Ce pic restant en dessous de l’énergie de Fermi de la
pointe, l’émission vient bien d’une boîte quantique et non de la pointe elle même, mais
de plus petite taille.
Ces instabilités nous empêchent d’émettre des photoélectrons de grandes boîtes quan-
tiques, et nous nous restreindrons donc pour la suite à l’émission électronique de petites
boîtes quantiques irradiée par laser.
4.3.2 Preuve de l’émission multiphotonique venant de la boîte quan-
tique
Afin de prouver que l’émission multiphotonique venant de l’irradiation d’une boîte
quantique sur une pointe de tungstène vient bien de la boîte quantique et non de la
pointe, nous avons comparé les émissions électroniques a forte intensité avec ou sans
boîte quantique sous les mêmes conditions (voir Figure 4.6).
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FIGURE 4.6 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie de l’émission électronique
d’une boîte quantique et d’une pointe de tungstène irradiée avec une intensité laser I = 321
GW/cm2. Sous la même tension, l’émission multiphotonique est plus de 1000 fois plus impor-
tante en présence de la boîte quantique. Une tension 12 fois supérieure est nécessaire pour ob-
tenir ce même courant sans la boîte quantique. Les lignes verticales permettent de repérer les
énergies de μ, μ+nEph avec n un entier positif.
Tout d’abord, nous avons fait croître une boîte quantique et nous lui avons appliqué
une tension DC de 100 V et une intensité laser I = 321 GW/cm2. L’émission obtenue est
très importante et passe au dessus de la barrière de potentiel entre les énergies μ+3Eph
et μ+4Eph . Puis nous avons retiré la boîte quantique en chauffant la pointe, et refait la
même expérience sous lesmêmes conditions de tensionDCappliquée et d’intensité laser.
L’émission obtenue est très faible et passe au dessus de la barrière de potentiel à l’énergie
μ+4Eph . Cette baisse extrême de signal est une preuve que l’émission multiphotonique
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obtenue avec la boîte quantique ne peut pas venir de la pointe de tungstène. Afin d’ob-
tenir le même courant d’émission qu’avec la boîte quantique sous la même intensité la-
ser, nous avons eu besoin de multiplier la tension appliquée par 12, menant à un régime
d’émission électronique de photoémission assistée par émission de champ.
4.3.3 Les différents processus de photoémission d’une boîte quantique
Comme décrit dans le chapitre 1, nous avons pensé à deux différents processus qui
permettraient de photoémettre des électrons d’une boîte quantique.
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FIGURE 4.7 – Diagramme énergétique du processus d’extraction des électrons du système mé-
tal/boîte quantique/vide irradié par un laser femtoseconde. Les électrons peuvent soit aller
dans la boîte quantique, y être excités par l’énergie du laser puis sortir dans le vide (a), soit
être excités dans le métal et sortir dans le vide par effet tunnel résonant (b).
Dans le premier processus (voir Figure 4.7(a)), les électrons du métal passent dans un
niveau d’énergie discret de la boîte quantique, puis, les électrons dans la boîte quantique
absorbent l’énergie d’un ou plusieurs photons et passent à travers la barrière de potentiel.
Dans le second processus (voir Figure 4.7(b)), ce sont les électrons dumétal qui absorbent
l’énergie d’unouplusieurs photons,menant à unedensité d’état "en escalier", puis, passent
dans le vide en passant à travers un niveau d’énergie discret de la boîte quantique par ef-
fet tunnel résonant.
Afin de vérifier lequel de ces deux processus est le plus probable, nous effectuons des
études de dépendance en intensité laser et en tension DC appliquée de la distribution en
énergie des électrons émis par la boîte quantique.
4.3.4 Étude de la dépendance en intensité laser
Dans la figure 4.8, nous étudions la distribution en énergie d’une boîte quantique at-
tachée à la pointe avec une tension DC appliquée fixe et assez importante pour voir le
pic d’émission de champ de la boîte quantique, et irradiée par le laser femtoseconde en
fonction de l’intensité des impulsions laser.
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Sans laser, un seul pic d’émission électronique apparaît à une énergie E0 en dessous
du niveau de Fermi du métal. Avec laser, un deuxième pic d’émission électronique appa-
raît à une énergie E2 = 2.5 eV. En augmentant l’intensité laser, nous pouvons remarquer
que l’amplitude du pic d’émission à l’énergie E0 ne change pas à faible intensité, puis
augmente à partir d’une certaine intensité seuil (ici à partir de I = 21.4 GW/cm2). Il est à
noter que nous avons contrôlé après cette expérience qu’en retirant la boîte quantique,
aucune émission électronique n’est possible avec ces paramètres de tension DC appli-
quée et d’intensités des impulsions laser.
FIGURE 4.8 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie de la photoémission assistée
par émission de champ d’une boîte quantique en fonction de l’intensité laser (0, 4.28, 10.7, 21.4,
107GW/cm2) et avecune tensionappliquéede290V. Les lignes verticales permettent de repérer
les énergies de μ, μ+Eph et μ+2Eph .
Nous pouvons remarquer dans la figure 4.8 que la partie de hautes énergies du spectre
a une décroissance exponentielle négative, visible par la linéarité du courant en échelle
semi-logarithmique I(E)∝ exp(−ES) avec I le courant d’émission électronique à l’énergie
E, et S la pente de 2.2 ± 0.3 eV, comparable à d’autres valeurs dans la littérature [88]. Un
tel comportement peut venir de la queue thermique d’une émission de champ, et nous
pouvons déterminer une température effective Te f f = 1/SkB de 4980 ± 530 K. Nous rap-
pelons que cette température correspondrait à celle des électrons et non pas du matériau,
ainsi même si sa valeur est au dessus de la température de fusion du matériau, il est nor-
mal que la pointe elle même n’atteigne pas cette température et ne fonde pas. Cependant,
une queue thermique devrait avoir une pente dépendant linéairement de l’intensité laser
(S ∝ I), alors que nos résultats expérimentaux donnent une pente ne dépendant presque
pas de l’intensité laser, malgré son augmentation de plus d’un ordre de grandeur (voir
Figure 4.9). Nous pouvons donc éliminer l’hypothèse d’une émission électronique domi-
née par des effets thermiques. D’après la théorie de Keldysh, une queue venant de l’émis-
sion multiphotonique (γ >> 1) a une pente dépendant du logarithme de l’intensité laser
(S ∝ ln(I)), et celle d’une émission par champ laser devrait tendre vers 0 en γ3. La dépen-
dance logarithmique est en accord avec l’incertitude de nos mesures, il est donc probable
que l’émission que nous observons vienne d’un processus d’émission multiphotonique.
En calculant le courant du pic de haute énergie E2 en fonction de l’intensité laser, nous
pouvons remarquer que ce courant est proportionnel à une loi de puissance avec un ex-
98
??
??
???
???
???
??
???
??
???
??
???
?
????????????????????
FIGURE 4.9 – Température effective des électrons, calculés à partir des fits des pentes de hautes
énergies de la distribution en énergie de la figure 4.8, en fonction de la puissance laser (la
conversion puissance intensité peut se faire à partir de l’équation 2.17).
FIGURE 4.10 – Courant intégrée des deux pics d’énergie de la courbe de la figure 4.8 en fonction
de l’intensité laser. La ligne pleine est un fit des données expérimentales (a). Positions des deux
pics d’énergies de la courbe de la figure 4.8 E0 et E2 et de la différence d’énergie de ces deux pics
en fonction de l’intensité laser. Les lignes horizontales permettent de repérer les énergies de μ,
μ+Eph et μ+2Eph (b).
posant de 2.5 (voir Figure 4.10(a)). Cet exposant est très proche de φ
ω comme prédit par
la théorie de Keldysh pour γ>> 1 (voir équation 1.85). Ce calcul confirme donc que cette
émission électronique provient du régime d’émission multiphotonique. Il est cependant
à noter que dépendant de la boîte quantique utilisée et de la tension DC appliquée, nous
avons mesuré des lois de puissance avec un exposant pouvant aller de 1.5 à 4.
Pour une pointe de métal standard, des pics d’énergie situés à μ+nEph (avec n un
entier positif) sont attendus [66][89]. Ici, le pic de haute énergie est clairement entre deux
valeurs attendues, pour des intensités laser inférieures à 107 GW/cm2 (entre μ+1Eph et
μ+2Eph). Cela implique que cette émission ne vient pas de la pointe directement, mais
passe bien à travers un niveau discret d’énergie de la boîte quantique. De plus, le pic de
basse énergie est en dessous de l’énergie de Fermi, et la différence d’énergie entre les deux
pics est très proche de 2 fois l’énergie du photon, bien que légèrement inférieure (voir Fi-
gure 4.10(b)). Cela pourrait être interprété comme un processus d’absorption de l’énergie
de deux photons par les électrons qui remplissent le niveau d’énergie discret de la boîte
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quantique à l’énergie E0. Cependant, deux calculs ne sont pas en faveur de cette hypo-
thèse.
Le premier calcul correspond au temps de remplir un niveau discret d’énergie de la
boîte quantique avec les électrons du métal. Cette valeur est proportionnelle à l’inverse
de la largeur en énergie du pic (< 0.5 eV) et est donc supérieure à 1 fs. Cela voudrait dire
que le courant d’émission électronique de la boîte quantique ne peut dépasser environ 10
électrons par impulsions. Cependant expérimentalement, nous n’avons jamais observé
une telle saturation dans les hauts courants, comme nous pouvons le constater avec le fit
linéaire dans la figure 4.10(a).
Le deuxième calcul correspond à la cross section à deux photons σ2 de notre boîte
quantique irradiée par laser, définit comme :
σ2 = I2Δτ
eF
(
Eph frepπw
2
P
)2
(4.1)
avec I2 le courant intégré d’électron pour le pic à E2.
Nous avons calculé une cross section ne dépendant presque pas de l’intensité des im-
pulsions laser, et de l’ordre de 105 MG. Cette valeur peut être observée dans des boîtes
quantiques de grandes tailles, et est très largement supérieure à toutes celles trouvées
dans la littérature pour des boîtes quantiques de tailles comparables à la notre [90] (entre
1 et 2 nm).
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FIGURE 4.11 – Cross section à 2 photons calculé à partir de l’équation 4.1 et des intensités des
pics d’énergie E2 de la figure 4.8 en fonction de la puissance laser (la conversion puissance in-
tensité peut se faire à partir de l’équation 2.17).
Ces deux calculs montrent que le processus d’absorption de l’énergie des photons par
les électrons qui remplissent les niveaux d’énergie discrets de la boîte quantique est im-
probable. En utilisant le processus où les électrons du métal absorbent l’énergie des pho-
tons et passent ensuite à travers un niveau discret d’énergie de la boîte quantique par
effet tunnel résonant, le grand nombre d’électrons disponibles dans le métal permettrait
d’avoir une grande cross section, et ainsi la pointe pourrait servir de réservoir à électron
100
pour la boîte quantique. Ce processus est similaire à celui de l’effet tunnel résonant ob-
servé en émissionde champ [91][92],mais est dans notre cas déclenchépar les impulsions
laser femtosecondes, et offre donc la possibilité d’avoir accès à la dynamique électronique
de la pointe vers la boîte quantique sur des échelles de temps ultracourtes.
Afin de vérifier que cette émission électronique vient bien d’un processus d’absorp-
tion par le métal, nous avons fait des simulations (voir Figure 4.12). Tout d’abord, il a fallu
résoudre l’équation de Schrödinger pour avoir la transmission, en utilisant le potentiel
de la boîte quantique vu au chapitre 1 1.91. Les paramètres indépendants sont la taille
de la première barrière, la taille de la boîte quantique et le potentiel dans la boîte quan-
tique, et ont été choisis afin de reproduire l’espacement et la dépendance en tension des
niveaux discrets d’énergie de la boîte quantique. Puis, nous avons résolu l’équation de
Boltzmann des électrons et des phonons au cours du temps, en prenant en compte l’ab-
sorption des photons par le métal, la diffusion électron-électron et la diffusion électron-
phonon comme vu dans le chapitre 1. Nous pouvons observer que les simulations sont
raisonnablement proches des résultats expérimentaux.
FIGURE 4.12 – Courbe simulée de la distribution en énergie de la photoémission assistée par
émission de champ d’une boîte quantique en fonction de l’intensité laser. Les lignes verticales
permettent de repérer les énergies de μ, μ+Eph et μ+2Eph .
Les principales différences entre ces simulations et la courbe expérimentale 4.8 sont
le pic de basse énergie qui ne devrait pas changer en fonction de la puissance laser, le pic
à un photon qui devrait être visible et la queue qui ne devrait pas être aussi linéaire.
4.3.5 Étude de la dépendance en tension DC appliquée
Dans la figure 4.13, nous étudions la distribution en énergie d’une boîte quantique at-
tachée à la pointe et irradiée par le laser femtoseconde à une intensité fixe, en fonction de
la tension DC appliquée.
A basse tension, nous pouvons observer une émission électronique du pic de haute
énergie E2 alors que le pic de E0 ne peut être détecté. Lorsque nous augmentons la tension
DC appliquée, le pic d’émission venant de E0 apparait et devient dominant, et un autre
101
pic à une énergie intermédiaire E1 apparaît. Cela est dû au fait que les niveaux d’énergie
discrets de la boîte quantique se déplacent avec la tension appliquée. Ainsi, le pic de basse
énergie E0 est au dessus du niveau de Fermi μ du métal à basse tension, et les électrons
excités à E1 ne sont pas assez nombreux comparé à la largeur de la barrière de potentiel.
En augmentant la tension, le pic de basse énergie E0 devient dominant et le niveau inter-
médiaire E1 apparaît 2 eV après le niveau de basse énergie E0 et 1 eV avant celui de haute
énergie E2.
Courbe expérimentale de la distribution en énergie de la photoémission assistée par
émission de champ d’une boîte quantique en fonction de l’intensité laser (0, 4.28, 10.7,
21.4, 107 GW/cm2) et avec une tension appliquée de 290 V. Les lignes verticales per-
mettent de repérer les énergies de μ, μ+Eph et μ+2Eph .
FIGURE 4.13 – Courbe expérimentale de la distribution en énergie de la photoémission d’une
boîte quantique en fonction de la tension appliquée (de 90 V à 375 V) sous une intensité des
impulsions laser I = 21.4 GW/cm2. Les lignes verticales permettent de repérer les énergies de μ,
μ+Eph et μ+2Eph .
Il est important de noter que ces trois pics d’énergie ne sont pas séparés par un mul-
tiple de l’énergie duphoton.Deplus, nous voyons très clairement undéplacement vers les
basses énergie du pic de haute énergie E2 et de basse énergie E0 (voir Figure 4.14(a)). Ce
déplacement en fonction de la tension appliquée est une preuve que les électrons passent
à travers un niveau discret d’énergie de la boîte quantique. Le pic d’émission à l’énergie
E2 apparaît à basse tension lorsque le pic à l’énergie E0 est au dessus de l’énergie de Fermi
du métal. Cela implique que l’émission photonique ne peut pas venir de l’absorption de
l’énergie de deux photons par un électron de la boîte quantique, puisque le niveau d’éner-
gie E0 n’est pas rempli par la densité électronique du métal. Cette expérience confirme
donc que l’émissionmultiphotonique que nous observons vient de l’absorption de l’éner-
gie des photons par les électrons du métal, puis de la traversée de ces électrons de hautes
énergies à travers les niveaux discrets d’énergie de la boîte quantique.
De plus, le courant émis par chacun des pics dépend exponentiellement de la tension
appliquée comme décrit par un processus tunnel (Voir 4.14(b)). Les pentes dans la figure
4.14(b) diminuent avec l’ordre des pics, indiquant que les pics d’énergie supérieure voient
une barrière de potentiel plus petite.
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FIGURE 4.14 – Déplacements des deux pics d’énergies principaux de la courbe de la figure 4.13
en fonction de la tension appliquée (a). Nombre d’électrons par impulsions dans les trois pics
d’énergies de la courbe (a) en fonction de la tension appliquée (b).
Ces résultats correspondent donc a une source d’électrons résolue au nanomètre et à
la femtoseconde, et dont nous pouvons contrôler l’énergie.
De la même manière que pour les résultats sur la dépendance en puissance, nous
avons fait des simulations (voir Figure 4.15) qui s’avèrent raisonnablement proches des
résultats expérimentaux. Les différences sont la largeur des pics photoniques ainsi que la
présence du pic à un photon à des tensions plus basses.
FIGURE 4.15 – Courbe simulée de la distribution en énergie de la photoémission d’une boîte
quantique en fonction de la tension appliquée. Les lignes verticales permettent de repérer les
énergies de μ, μ+Eph et μ+2Eph .
Ces simulations nous permettent de trouver différents paramètres de la boîte quan-
tique. Dans cet exemple, nous avons trouvé que la boîte quantique a une taille de 1 nm et
un potentiel de 6.2 eV, avec une barrière de potentiel la séparant de la pointe de 0.2 nm.
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4.4 Conclusion
Nous avons donc montré que la distribution spatiale des électrons émis par un boîte
quantique attachée à une pointe nanométrique ne présente pas de pattern dû à une cer-
taine orientation cristallographique comme la pointe de tungstène. Les électrons sont
émis d’un unique site d’émission centré sur la pointe, et permettant à 100% des électrons
émis d’arriver sur le phosphore.
Les courbes de distribution en énergie nous permettent de vérifier que les électrons
sont bien envoyés de la boîte quantique. En effet, dépendant de la taille de la boîte quan-
tique, nous pouvons voir un ou plusieurs pic d’émission électronique à des énergies in-
férieures à l’énergie de Fermi. Cela n’est possible que si une boîte quantique est présente
et ne permet l’émission électronique que au niveau de ses états d’énergie discrets par ef-
fet tunnel résonant. La distance entre les niveaux d’énergie discrets et donc entre les pics
d’émission électronique nous permet de définir la taille de la boîte quantique.
Nous avons montré les premiers résultats montrant une émission électronique d’une
boîte quantique attachée à une pointe de tungstène et irradiée avec un laser femtose-
conde. Le fait que les pics d’émission photoémis se déplacent vers les basses énergies
lorsque nous augmentons le champ électrique est une preuve que ces électrons suivent
les niveaux d’énergie discrets de la boîte quantique. La source d’électrons ainsi créée re-
présente donc une source d’impulsions d’électrons ultracourtes, ultralocalisées et contrô-
lable en énergie. De plus, ces résultats montrent qu’il est plus probable que les électrons
photoémis viennent de l’absorption de l’énergie des photons à l’intérieur du métal, puis
de la traversée d’un niveau discret d’énergie de la boîte quantique pour sortir dans le vide
par effet tunnel résonant.
Les simulations que nous avons effectuées nous permettent de récupérer des infor-
mations sur la boîte quantique, telles que la largeur de sa barrière avec la pointe, sa taille,
ou encore l’écart entre ses niveaux d’énergie.
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Conclusion générale et perspectives
Mon doctorat porte sur l’émission électronique d’une boîte quantique par émission
de champ assistée par laser femtoseconde.
Dans le chapitre 1, nous avons décrit la théorie de l’émission électronique des pointes
et des boîtes quantiques avec ou sans laser. Nous avons vu qu’en émission de champ,
une pointe de tungstène émet des électrons autour de l’énergie de Fermi tandis que lors-
qu’une boîte quantique est présente sur la pointe, les électrons doivent passer à travers
un des niveaux d’énergie discrets de la boîte quantique pour sortir dans le vide par effet
tunnel résonant.
L’utilisationdu laser femtoseconde implique des effets dynamiques sur la densité d’états
occupés dans lemétal, avant que les électrons ne passent à travers la barrière de potentiel.
Cela débute avec un régime transitoire "en escalier" responsable des pics de photoémis-
sion, et se termine avec une relaxation thermique qui vient ajouter une composante à la
mesure. Le paramètre de Keldysh permet de définir dans quel régime d’émission nous
nous trouvons en fonction de l’intensité laser utilisée. A faible puissance laser, les effets
multiphotoniques dominent, menant à une émission électronique en pic, à des énergies
correspondant aux multiples de l’énergie du photon au-dessus de l’énergie de Fermi. A
haute puissance laser, c’est l’effet du champ électrique du laser sur le potentiel de la
pointe qui contrôle l’émission électronique, menant aux phénomènes de recollision et
à l’apparition d’un plateau dans les hautes énergies allant jusqu’à dix fois l’énergie pon-
déromotif Up.
Nous avons simulé nos courbes en regardant l’évolution de la distribution en énergie
des électrons lors de l’irradiation de l’échantillon avec notre laser femtoseconde par la ré-
solution de l’équation de Boltzmann, en prenant en compte l’absorption de l’énergie des
photons, la diffusion électron-électron et la diffusion électron-phonon.
Dans le chapitre 2, nous avons présenté l’ensemble du système expérimental qui a
été mis en place lors de ma thèse. Nous avons contrôlé les paramètres du laser afin d’ob-
tenir des impulsions les plus courtes (14 fs en FWHM) et les plus focalisées possibles (5
μm en 1/e2), et d’avoir un contrôle total sur la puissance et la polarisation du laser. Nous
avons taillé électrochimiquement des pointes de tungstène afin qu’elles soient les plus
fines possible (13 nm de rayon) pour augmenter l’amplification de champ DC et AC. Un
analyseur à retard de champ a été mis en place afin d’obtenir des courbes de distribution
en énergie des électrons avec la meilleur résolution (100 meV de σ). Une procédure de
croissance de boîte quantique sur la pointe in-situ a été utilisé et nous permet de mettre
en place des boîtes quantiques de tailles variables. L’évolution de ce système expérimen-
tal a été permanent au cours de ma thèse et continue aujourd’hui.
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Dans le chapitre 3, nous avons montré nos résultats sur l’émission électronique de
nos pointes de tungstène avec ou sans laser. Nous avons utilisé un quadrupôle pour cen-
trer les électrons sur notre détecteur. Les courbes d’émission de champ nous permettent
de trouver la température des électrons émis T ainsi que le facteur de champ d. L’aligne-
ment de la pointe au point de focalisation du laser a été fait en utilisant la diffraction et la
diffusion du laser avec la pointe. Différents régimes d’émission électronique assistée ou
induite par laser ont été atteints en variant la tension appliquée sur la pointe ainsi que
l’intensité laser. L’émission par champ laser nécessite une sensibilité de notre analyse en
énergie plus importante ou des pointes de plus petite taille.
Dans le chapitre 4, nous avonsmontré nos résultats sur l’émission électronique de nos
boîtes quantiques isolées et attachées à notre pointe de tungstène, avec ou sans laser. La
boîte quantique ayant des niveaux d’énergie discrets, les courbes d’émission de champ
comportent des pics d’émission électronique en dessous du niveau de Fermi. Dépendant
de la taille de la boîte quantique, nous avons trouvé un ou plusieurs pics d’émission et
leur écart en énergie dépend de cette taille. Avec laser, nous avons réussi la première
photoémission d’une boîte quantique sur une pointe nanométrique et irradiée avec un
laser femtoseconde. L’analyse de leur courbe de distribution en énergie semble prouver
que l’émission vient principalement de l’absorption de l’énergie des photons par les élec-
trons du métal suivi d’un effet tunnel résonant. Notre système pointe-boîte quantique est
une source d’impulsions d’électrons ultracourtes et ultralocalisées dont nous pouvons
contrôler l’énergie. Ce système nous permet aussi de récupérer des informations sur la
boîte quantique tel que sa taille, la largeur de la première barrière de potentiel et le po-
tentiel dans la boîte quantique.
FIGURE 4.16 – Courbe du nombre de coups sur l’écran de phosphore pendant 10 secondes, égal
au nombre d’électrons émis par la pointe de tungstène, en fonction de la tenion appliquée sur
les grilles. La tension appliquée sur la pointe est V = 100 V, menant à une émission électronique
centré autour de 95.5 V de tension sur les grilles. Le courant maximal mesuré ici est de 2 aA.
Malgré un développement expérimental conséquent, les plateaux de rediffusion n’ont
pas été observés. Les raisons potentielles sont unmanque de sensibilité dans nosmesures
de distribution en énergie, des pointes de trop grosses tailles ou une focalisation du laser
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pas assez importante.
Afin de rendre nos mesures plus sensible, nous avons commencé à mettre en place
un système de comptage d’électrons permettant de mesurer des courants électroniques
de l’ordre de l’attoampère (voir Figure 4.16). L’association de ce compteur avec le signal
du Lock In devrait nous permettre d’obtenir des mesures de la distribution en énergie des
électrons émis avec une meilleure sensibilité.
Afin de voir plus d’effet non linéaire avec moins d’effets thermiques, il est nécessaire
d’améliorer le procédé de taillage de la pointe afin d’obtenir des rayons de courbure beau-
coup plus faible et ainsi une amplification du champ laser plus importante. Par exemple,
un système de mesure du courant lors du taillage électrochimique de la pointe pourrait
permettre une meilleure estimation du moment idéal d’arrêt de la réaction.
Les intensités que nous utilisons pour obtenir le spectre d’émission par champ laser sont
les mêmes que celles utilisées par Krüger et ses collégues [64], et sont donc suffisantes
pour observer les effets de rediffusion. Le problème pourrait donc venir d’effets ther-
miques. La diminution de la taille de focalisation des impulsions laser permettrait d’ob-
tenir les mêmes intensités avec une puissance moindre, menant à un apport d’énergie et
donc de chaleur moins important.
La résolution de notre analyseur à retard de champ est très bonne lorsque nous nous
plaçons dans des conditions idéales (voir chapitre 2). Afin d’améliorer notre analyseur à
retard de champ, l’ajout d’une quatrième grille en amont des trois autres serait impor-
tante afin de ne pas influencer le champ électrique de la pointe avec celui des grilles de
mesure. Après l’amélioration de notre système de mesures, il serait alors intéressant de
refaire nos expériences de distribution spatiale et énergétique des électrons dans les dif-
férents régimes d’émission afin d’observer ces phénomènes plus finement.
Afin de comprendre et de mesurer la dynamique électronique des molécules, de nom-
breux travaux ont été réalisés dans les gazs. Cependant, il est extrêmement difficile de
contrôler l’orientationde cesmolécules et ainsi, le spectremesuré correspond àunmoyen-
nage de l’émission dans toutes les orientations de ces molécules. De plus, une fois les mo-
lécules ionisés, elles ne sont pas rechargés en électrons, et doivent donc être renouvelées
régulièrement. Nous avons prouvé au cours de ma thèse que notre système expérimental
permet de mesurer les spectres de photoémission d’une boîte quantique unique sur une
pointe. Il est donc possible d’utiliser ce système expérimental pour placer des molécules
uniques dans un référentiel moléculaire connu, sur nos pointes, et d’analyser la dyna-
mique électronique. La pointe servirai ainsi de réservoir à électrons pour la molécule, et
d’amplification de champ laser, permettant d’étudier les états quantiques de la molécule.
Les nano-objets qui nous intéressent sont les molécules de thiol, le C60, le graphène et les
nanotubes de carbone.
Afin de réaliser ces expériences, il est tout d’abord nécessaire de travailler avec des
molécules connues et complexes. En effet, plus la molécule est grosse plus son irradia-
tion est importante, et donc plus son émission sera notable. Les molécules de thiol sont
très connues dans la littérature et ont la propriété d’adhérer fortement à l’or. En utilisant
des pointes d’or ou des dépôts d’or sur nos pointes de tungstène, nous pourrions obtenir
des molécules de thiol possiblement plus stables que nos boîtes quantiques actuelles sur
nos pointes.
Le C60 est aussi une molécule connu, notamment par les travaux de Reinfenberger avec
107
un laser continu, cependant leurs liaisons chimiques sont moins bonnes que les molé-
cules de thiol avec l’or. Il est serait tout de même intéressant d’étudier la dynamique élec-
tronique dans ces structures.
L’utilisation de feuillets de graphène permettrait d’obtenir une probabilité plus impor-
tante d’émission électronique due à la promiscuité des électrons avec la surface du gra-
phène. Les électrons ont tous un libre parcours moyen suffisant pour atteindre la surface
et possiblement sortir dans le vide, menant à une augmentation du rapport du nombre
d’électrons émis sur le nombre d’électrons excités. Cependant il n’y aurait pas d’amplifi-
cation de champ.
Les nanotubes de carbone ont un meilleur rayon de courbure que la pointe, pouvant aller
jusqu’à 0.5 nm, et créer donc une meilleur amplification du champ laser. De plus, leur
longueur micrométrique pourrait permettre d’éviter les effets thermiques dus à l’irradia-
tion la pointe.
Le domaine de la microscopie électronique ultrarapide utilise des pointes irradiées
par laser femtoseconde afin d’imager des réactions chimiques ultrarapides. Cependant
ces sources électroniques ont besoin d’avoir une très grande brillance afin d’obtenir des
images nets en peu de temps. L’utilisation de nos boîtes quantiques pourrait permettre
d’obtenir une brillance bien supérieur à celle actuelle, et ajouter la possibilité de contrô-
ler l’énergie des électrons émis pour faire de la spectroscopie ultrarapide. Il est à noter que
nos boîtes quantiques ne sont peut-être pas le candidat idéal dû à leur instabilité sous ir-
radiation laser, mais que l’utilisation d’autres molécules pourrait résoudre ces problèmes.
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Annexe 1 : Résolution de l’équation de
Schrödinger
On pose l’équation de Schrödinger indépendante du temps.
Δϕ(r )+ 2m
2
(E−V(r ))ϕ(r )= 0 (2)
Si V constant
En résolvant l’équation différentielle du 2ème ordre (2) on obtient
1er cas : Si E<V alors Δ> 0 et :
ϕ(r )= A1exp(ρr )+A2exp(−ρr )
ρ=
√
2m
2
(V−E)
2eme cas : Si E>V alors Δ< 0 et :
ϕ(r )=B1exp(ikr )+B2exp(−ikr )
k =
√
2m
2
(E−V)
Si Vdépend linéairement de r, calculWKB (Wentzel-Kramer-
Brillouin)
L’équation (2) devient de la forme :
d2y
dx2
+ (ax+b)y = 0
et devient difficile à résoudre. C’est pourquoi on utilise le calcul WKB.
En 1D, on a :
d2ϕ(x)
dx2
+ 2m
2
(E−V(x))ϕ(x)= 0
Et on pose :
p(x)=
√
2m(E−V(x))
I
Ce qui donne donc :
d2ϕ(x)
dx2
+ p
2(x)
2
ϕ(x)= 0 (3)
De plus, on sait que :
ϕ(x)= A(x)exp(iφ(x))
d2ϕ(x)
dx2
= (A′′(x)+2iA′φ′ + iAφ′′ −A(φ′)2)exp(iφ(x))
Avec (3), on obtient donc :
A′′ +2iA′φ′ + iAφ′′ −A(φ′)2+ p
2
2
A= 0
Et enfin, en approximant A” comme négligeable, on obtient :
A= C√
p(x)
φ(x)=±1

∫
p(x)dx
Et donc ϕ(x)= C√
p(x)
exp
(
±1

∫
p(x)dx
)
Par continuité de la fonction d’onde et de sa dérivée, on obtient :
TWKB(E)= exp
(
−2

∫
|p(x ′)|dx ′
)
II
Annexe 2 : Lock In
Le lock In est un outil permettant d’éliminer une grande partie du bruit de nos me-
sures expérimentales.
FIGURE 17 – Schéma de principe du Lock In
Le principe consiste à moduler notre signal à une fréquence et une amplitude fixe, et
à multiplier le nouveau signal obtenue avec la fréquence de modulation.
Notre signal de base I(VDC) dépend de la tension DC qu’on applique sur la grille du
milieu. En ajoutant un signal sinusoïdal de modulation, la tension sur la grille devient
Vg = VDC +VAC cos(ωt ). En utilisant un développement de Taylor d’ordre 1, le courant
obtenue devient :
I(Vg )= I(VDC)+ dI
dVDC
VAC cos(ωt ) (4)
Ce courant est ensuite converti en tension à travers un amplificateur de transimpé-
dance, et on injecte ce signal U(V)=R×I(V) dans le Lock In. L’appareil que nous utilisons
affiche les valeurs RMS obtenues, ainsi nous travaillerons ici uniquement en valeur RMS.
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Il va ensuite être multiplier par cos(ωt ), nous donnant
U(V)cos(ωt )=U(VDC)cos(ωt )+ dU
dVDC
VAC cos
2(ωt ) (5)
Puis en faisant la moyenne
ULockIn =<U(V)VAC cos(ωt )>=
dU
dVDC
VAC (6)
Nous donnant directement accès à la dérivée de notre signal d’origine, la distribution
en énergie des électrons. On remarque que le 1/2 de la moyenne du cosinus n’apparait
pas car l’appareil est calibré afin de donner un signal de 1V pour une amplitude de mo-
dulation de 1V.
Maintenant si un bruit Ubrui t cos(ωBt ) est présent dans notre signal à une autre fré-
quence que celle que l’on utilise, alors la formule devient
U(V)cos(ωt )=U(VDC)cos(ωt )+ dU
dVDC
VAC cos
2(ωt )+Ubrui t cos(ωBt )cos(ωt ) (7)
Et la moyenne de la multiplication de 2 cosinus à 2 fréquences différentes sera égal à
0, éliminant ainsi ce bruit de la mesure et ne mesurant que le signal principal.
Il peut aussi arriver que le signal présente un déphasage dû au passage du signal dans
des câbles ou d’autres appareils. Une composante en sinus apparait donc, et c’est pour-
quoi on multiplie aussi le signal avec sin(ωt ). La mesure obtenue nous donne donc l’am-
plitude de cette composante.
Afin d’analyser le signal complet, nous pouvons utiliser la valeur r =
√
A2cos+A2sin avec
Acos l’amplitude correspond à la composante du cosinus et Asin l’amplitude correspond à
la composante du sinus.
IV
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